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Peter Wehrfritz: „Herstellung und Charakterisierung von Feldeﬀekt-
transistoren mit epitaktischem Graphen“, Technische Universität Chem-
nitz, Institut für Physik, Dissertation, 2015 (130 Seiten, 74 Abbildungen, 2
Tabellen, 193 Literaturstellen).
Als Graphen bezeichnet man eine einzelne freistehende Lage des
Schichtkristalls Graphit. Im Gegensatz zur mechanischen Isolation von
Graphit bietet die Züchtung auf Siliziumkarbid eine Methode zur groß-
ﬂächigen Herstellung von Graphen. Aufgrund der besonderen physi-
kalischen Eigenschaften werden für Graphen viele verschieden Einsatz-
möglichkeiten in diversen Bereichen prognostiziert. Mit seiner hohen
Ladungsträgerbeweglichkeit ist Graphen besonders als Kanalmaterial für
Feldeﬀekttransistoren (FET) interessant. Allerdings muss hierfür unter
anderem ein geeignetes FET-Isolatormaterial gefunden werden.
In dieser Arbeit wird eine detaillierte, theoretische Beschreibung der
Graphen-FETs vorgestellt, die es erlaubt die steuerspannungsabhängige
Hall-Konstante zu berechnen. Mit der dadurch möglichen Analyse kön-
nen wichtige Kenngrößen, wie z. B. die Grenzﬂächenzustandsdichte des
Materialsystems bestimmt werden. Außerdem wurden zwei Methoden
zur Isolatorabscheidung auf Graphen untersucht. Siliziumnitrid, welches
mittels plasmaangeregter Gasphasenabscheidung aufgetragen wurde,
zeichnet sich durch seine 𝑛-dotierende Eigenschaft aus. Damit ist es vor
allem für quasi-freistehendes Graphen auf Siliziumkarbid interessant. Bei
der zweiten Methode handelt es sich um einen atomaren Schichtabschei-
dungsprozess, der ohne eine Saatschicht auskommt. An beiden Graphen-
Isolator-Kombinationen wurde die neue Charakterisierung mittels der
Hall-Datenanaylse angewandt.
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Mitte der zwanziger Jahre des 20. Jahrhunderts beantragten Julius Lilien-
feld und einige Jahre später Otto Heil eine Reihe von Patenten, welche in
etwa das beschreiben, was heute als Feldeﬀekttransistor (FET) bekannt
ist [1]. Die Idee war, dass die Leitfähigkeit eines Halbleiters durch An-
legen eines elektrischen Feldes variiert werden kann. Allerdings wiesen
die Patente noch ein relativ geringes Verständnis der zugrunde liegenden
Physik auf [1]. Erst zwei Dekaden später wurde von Shockley und Pearson
[2] zum ersten Mal dieser Feldeﬀekt tatsächlich demonstriert. Die besten
Resultate wurden mit Cu2O erzielt. Die Leitfähigkeit konnte immerhin
um 11%moduliert werden. Aber es waren noch viele wichtige Entwick-
lungen nötig, bis die ersten FETs in integrierten Schaltungen tatsächlich
in Serienproduktion gehen konnten. Zu nennen sind hier unter anderem
die allgemeine Verbesserung der Reinheit der Halbleitermaterialien, die
Diﬀusionsdotierung, die Einführung der planaren Prozessierung und
die dadurch mögliche Verwendung der Photolithographie [3]. Für die
Feldeﬀekttransistoren kam 1960 ein entscheidender Durchbruch durch
Kahng und Atalla [4]. Sie schlugen vor, Siliziumdioxid, welches nativ auf
Silizium gewachsen ist, als Isolator für FETs zu verwenden. Die so gewon-
nene Grenzﬂäche zwischen Silizium und Siliziumdioxid hatte eine viel
geringere Grenzﬂächenzustandsdichte. Allerdings waren die Kennlinien
nicht besonders reproduzierbar [1], sodass es weitere 15 Jahre dauerte
bis tatsächlich serienreife Feldeﬀekttransistoren hergestellt wurden [3].
Ein entscheidender Schritt hierfür war die Identiﬁzierung von ionischen




Es hat also 50 Jahre gedauert bis aus der ersten Idee ein serienreifes Pro-
dukt entstanden ist. Heute sind Feldeﬀekttransistoren aus der Technik und
dem Alltag nicht mehr wegzudenken. In Form von CMOS-Transistoren
(engl. complementary metal-oxide-semiconductor) bilden sie den Grundstein
der heutigen Mikroprozessoren. Durch immer kleiner werdende Struktur-
größen konnte ihre Geschwindigkeit und die Anzahl von FETs pro Chip
kontinuierlich gesteigert werden. Allerdings wird mit der Miniaturisie-
rung in naher Zukunft die natürliche Grenze der Strukturgröße1 von ca.
5nm erreicht sein [6]. Daher wird nach neuen Materialsystemen gesucht,
die bei ähnlichen Ausmaßen mit höheren Schaltfrequenzen laufen. Geeig-
nete Materialien könnten Silizium-Nanodrähte, Kohlenstoﬀ-Nanoröhren
oder eben Graphen sein [6].
Graphen ist eine einzelne, isolierte Lage Graphit. Zum ersten Mal wur-
den seine herausragenden elektrischen Eigenschaften an mechanisch exfo-
liiertem Graphen beobachtet [7, 8]. Die so gewonnenen Graphenschichten
haben nur relativ geringe Ausmaße. Es können aber auch einzelne Gra-
phenlagen großﬂächig auf Metalloberﬂächen gezüchtet und danach z. B.
auf ein isolierendes Substrat transferiert werden [9, 10]. Eine weitere viel-
versprechende Methode stellt das Graphenwachstum auf Siliziumkarbid
dar [11, 12]. Hier wird durch thermische Zersetzung Graphen erzeugt. Ein
praktischer Vorteil dieser Methode ist, dass bei Verwendung von semi-
isolierendem SiC sich das gezüchtete Graphen bereits auf einem nichtlei-
tenden Substrat beﬁndet. Außerdem ist die Orientierung der gewachsenen
Graphenschicht – zumindest auf der Siliziumseite von SiC – durch das
Substrat vorgegeben, sodass keine Domänengrenzen in der Orientierung
wie auf polykristallinen Metalloberﬂächen auftreten. Graphen zeichnet
sich durch seine hohe Ladungsträgerbeweglichkeit aus. Beweglichkeiten
von 200 000 cm2/Vs bei Raumtemperatur werden für perfektes Graphen
vorhergesagt [13]. Außerdemwerden für hochfrequente Bauelemente dün-
ne Halbleiterkanäle benötigt [14]. Mit seiner Dicke von nur einem Atom
ist Graphen wohl unschlagbar dünn.
Allerdings weist Graphen auch gewisse Schwächen auf. Es besitzt
keine Bandlücke, sodass der Kanal einer FET-Struktur nicht tatsächlich
geschlossen werden kann. Bereits geringe Verunreinigungen und Substra-
teinﬂüssewirken sich negativ auf die Homogenität der Ladungsverteilung
und die Ladungsträgerbeweglichkeit aus. Des Weiteren ist man immer
noch auf der Suche nach dem idealen Isolator und dessen Abscheidungs-
1Die Strukturgröße wird üblicherweise mit der erzielten Gatelänge angegeben.
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methode. Ansätze, diese Probleme zu lösen, gibt es bereits. Für Transisto-
ren, welche im Radiofrequenzbereich arbeiten, ist eine Bandlücke nicht
zwingend nötig [14]. Man kann aber auch eine Bandlücke in Graphen
erzeugen, wenn man es in einer seiner zwei räumlichen Richtungen be-
grenzt. Die Bandlücke dieser wenigenNanometer breiten Graphenstreifen
(engl. graphene nanoribbons, GNR) kann – abhängig von der Breite – bis zu
200meV groß sein [15]. Jedoch nimmt mit der Bandlücke auch die eﬀekti-
ve Masse zu [16], sodass eine deutliche Minderung in der Beweglichkeit
zu erwarten ist [14]. Ein weiterer Ansatz ist die Tunneldiode [17–19]. Bei
diesem Bauelementdesign wird der Strom nicht durch eine Änderung
der Ladungsträgerkonzentration moduliert, sondern durch die Variation
der Tunnelwahrscheinlichkeit zwischen zwei Graphenlagen, die durch
einen dünnen Isolator getrennt sind. Meistens wird für diese Trennschicht
hexagonales Bornitrid (hBN) verwendet. Der Transfer von Graphen auf
hBN vermindert aber auch die Inhomogenität in der Ladungsverteilung
und wirkt sich so positiv auf die elektrischen Transporteigenschaften
aus [20, 21]. Ferner kann so eine hBN-Schicht auch als Dielektrikum für
eine Steuerelektrode dienen [21]. Allerdings wurde das hBN in den oben
genannten Arbeiten, so wie das Graphen, mittels mechanicher Exfoliation
übertragen. Eine Verwendung in integrierten Schaltungen ist daher nicht
ohne weiteres möglich. Es werden aber auch aus der Halbleitertechnik
bekannte Abscheidungsmethoden erprobt, wie z.B. die plasmaangeregte,
chemische Gasphasenabscheidung (engl. plasma-enhanced chemical vapor
deposition, PECVD) [22] oder die atomare Schichtabscheidung (engl. atomic
layer deposition, ALD) [23].
Noch ist unklar, in welcher Form Graphen seinen Einsatz in integrier-
ten Schaltungen ﬁnden wird, ja sogar, ob es je verwendet wird. Allerdings
sind erst zehn Jahre vergangen, seit Graphen im intensiven Fokus der For-
schung liegt. Wenn man bedenkt, dass die Entwicklung des Silizium-FET
über 50 Jahre benötigt hat, ist es nicht verwunderlich, dass noch nicht alle
Herausforderungen gemeistert wurden. Wichtig hierfür ist, eine gründli-
che Charakterisierung und Beschreibung der untersuchten Bauelemente.
Erst die Identiﬁkation eines Problems erlaubt es, dieses auch zu lösen.
So musste man z. B. erkennen, dass die Hysterese der Kennlinien durch
ionische Verunreinigung verursacht wird. Dann war es relativ einfach,
diese Verunreinigung zu vermeiden.
Die vorliegendeArbeit gliedert sichwie folgt. Nach der Vorstellung der
Struktur undder elektrischen Eigenschaften vonGraphen und insbesonde-
re epitaktischem Graphen, werden im folgenden Kapitel die verwendeten
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Prozessierungs- und Messmethoden kurz erläutert. Anschließend wird
die Theorie der Metall-Isolator-Silizium-Diode auf die Graphen-Isolator-
Metall-Diode übertragen, welche das Grundgerüst für Graphen-FETs bil-
det. Diese Beschreibung ermöglicht es im zweiten Teil des Kapitels die
steuerspannungsabhängige Hall-Konstante von Graphen nahe der La-
dungsneutralität zu berechnen. Normalerweise werden Hall-Messungen
fern des Neutralitätspunktes zur Bestimmung der Ladungsträgerbeweg-
lichkeit verwendet. Die in dieser Arbeit dargestellte Berechnung der Hall-
Konstante gestattet die Berechnung der Drude-Beweglichkeit nahe der
Ladungsneutralität. Die dabei neu eingeführte äquivalente Temperatur bie-
tet ein Maß für die Ladungsinhomogenitäten. Die Hall-Konstante stellt
daher ein wertvolles Werkzeug zur Charakterisierung von Graphen-FETs
dar. In Kapitel 5 und 6 werden zwei Möglichkeiten zur Abscheidung von
FET-Isolatoren untersucht. Das Abscheiden von Siliziumnitrid mittels
PECVD bietet die Möglichkeit durch geeignete Prozessparameter die Aus-
gangsdotierung zu verändern. Bei der zweiten Methode handelt es sich
um einen ALD-Prozess, der ohne Saatschicht oder Funktionalisierung der
Graphenlage auskommt. In beiden Kapiteln wird die in Kap. 4 vorgestellte
Characterisierungsmethode angewendet. Im letzten Kapitel werden die
Ergebnisse dieser Arbeit noch einmal zusammengefasst dargelegt.
Teile dieser Arbeit wurden bereits in ähnlicher Form in folgenden
Artikeln veröﬀentlicht:
P. Wehrfritz, F. Fromm, S. Malzer und Th. Seyller: „Silicon nitride as top
gate dielectric for epitaxial graphene“,Materials Science Forum 740–742,
149 (2013).
P. Wehrfritz, F. Fromm, S. Malzer und Th. Seyller: „Quasi-freestanding
epitaxial graphene transistor with silicon nitride top gate“, Journal of
Physics D: Applied Physics 47, 305103 (2014).
P. Wehrfritz und Th. Seyller: „The Hall coeﬃcient: a tool for characteri-
zing graphene ﬁeld eﬀect transistors“, 2D Materials 1, 035004 (2014).
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Graphen 2
2.1 Struktur und elektrische Eigenschaften
2.1.1 Das Gitter
Graphen ist eines der fünf Kohlenstoﬀallotrope und entspricht einer ein-
zelnen Lage Graphit, daher auch die historischen Bezeichnungen 2D-
oder Monolagen-Graphit. Jedes seiner Kohlenstoﬀatome ist sp²-hybridi-
siert und somit dreifach-koordiniert. Die sp²-Oribtale liegen alle in einer
Ebene, auf der senkrecht die 𝑝z-Orbitale stehen. Der Abstand zweier ge-
bundener C-Atome beträgt 𝑎C−C = 1,42Å und der Winkel zwischen zwei
Bindungen beträgt 120° [24]. Das daraus entstehende hexagonale Gitter








mit 𝑎 = |𝒂1| = |𝒂2| = √3 𝑎C−C = 2,46Å erreicht man nur jeden zwei-
ten Gitterpunkt. Die Elementarzelle, dargestellt in blau, hat daher eine
zweiatomige Basis.















Das Gitter ist hier im Vergleich zum Realraum um 30° gedreht. Die Bril-
louin-Zone (BZ), in Abb. 2.1bmit blauemHintergrund dargestellt, hat drei















Abbildung 2.1: (a) Gitter von Graphen und (b) dessen reziproke Gitter mit den Hoch-
symmetriepunkten Γ, K und M. Die Einheitszelle bzw. die Brillouin-zone ist durch eine
Blauschattierung gekennzeichnet (nach Saito [25]).
den Ecken der BZ und die M-Punkte, welche zwischen zwei benachbarten
K-Punkten liegen.
2.1.2 Die Bandstruktur
Bereits 1947 berechneteWallace [24] die Struktur der 𝜋- und 𝜋∗-Bänder
von Graphen, als Grundlage für die kompliziertere Bandstruktur von
Graphit. Hierfür verwendete er die Tight-Binding-Methode (engl. tight
binding approximation, Näherung für quasigebundene Elektronen), bei
der das Band als Linearkombination der Orbitale der freien Atome be-
rechnet wird. Die eigentliche Näherung besteht darin, dass man hier nur
nächste Nachbar-Atome berücksichtigt. Das bindende 𝜎- und das antibin-
dende 𝜎∗-Band erhält man unter Verwendung der sp²-Oribitale [25]. Die
für die elektrischen Eigenschaften wichtigen 𝜋/𝜋∗-Bänder von Graphen
entstehen durch die 𝑝z-Oribtale. Man erhält:
𝐸∓(𝒌) =
𝜖2u� ± 𝛾0√𝑓 (𝒌)
1 ± 𝑠0√𝑓 (𝒌)
, (2.3)
wobei 𝐸−(𝒌) die Elektronendispersion für das 𝜋-Band und 𝐸+(𝒌) für das
𝜋∗-Band darstellen. Der Parameter 𝜖2u� gibt die Position des 𝑝z-Niveaus
des atomaren Kohlenstoﬀatoms an. Die Parameter 𝛾0, das Transferinte-
gral, und 𝑠0, das Überlappintegral, können nicht direkt durch die Tight-
Binding-Methode bestimmt werden, sondern müssen an Daten, die aus
experimentellen Messungen bzw. aus anderen theoretischen Methoden
entstammen, angepasst werden. Tabelle 2.1 gibt einen kleinen Überblick
über verschiedene erhaltene Parameterpaare.
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Tabelle 2.1: Die Parameterpaare u�0 und u�0 für die Tight-Binding-Anpassung, bestimmt
durch ab initio-Berechnung bzw. winkelaufgelöster Photoemissionspektroskopie (ARPES),
und die mittels Gl. (2.7) bestimmten Werte für die Fermi-Geschwindigkeit u�F.
Methode u�0 (eV) u�0 u�F (108 cm/s) Ref.
ab initio −3,03 0,129 0,98 Saito [25]
ab initio −2,84 0,07 0,92 Reich et al. [26]
ARPES −3,28 0,0425 1,06 Bostwick et al. [27]
Da 𝑠 relativ klein ist, wird die Form der Bandstruktur maßgeblich
durch die Funktion 𝑓 (𝒌) gegeben, welche nach Saito [25]










ist bzw. nach Reich et al. [26] in alternativer, mathematisch äquivalenter
Form
𝑓 (𝒌) = 3 + 2 cos(𝒌𝒂1) + 2 cos(𝒌𝒂2) + 2 cos(𝒌𝒂1 − 𝒌𝒂2). (2.5)
In Abb. 2.2 ist die Bandstruktur mit den Parametern von Reich et al. [26]
dargestellt. Das Leitungsband (𝜋∗-Band) und das Valenzband (𝜋-Band)
berühren sich in genau sechs Punkten, den sogenannten K-Punkten. Gra-
phen hat demnach keine Bandlücke. Da die Energieniveaus des Leitungs-
bandminimums 𝐸L und des Valenzbandmaximums 𝐸V identisch sind,
wird für Graphen anstelle der beiden der Begriﬀ Dirac-Punkt 𝐸D ver-
wendet. In nicht dotiertem Graphen liegt das Fermi-Niveau 𝐸F direkt
auf dem Dirac-Punkt. Die elektronischen Transporteigenschaften werden
somit maßgeblich von Elektronen und Löchern in der Nähe der K-Punkte
bestimmt. Es ist daher sinnvoll die K-Punkte näher zu betrachten.
Der K-Punkt in Abb. 2.1b wird durch 𝑲 = 23𝒃1 +
1
3𝒃2 erreicht, sodass
𝑓 (𝑲) = 0 ist. Ein 𝒌-Vektor in der Nähe des K-Punktes kann mit 𝒌 = 𝑲 + 𝒒
angegeben werden, wobei |𝒒| klein sein soll. Setzt man dieses nun in
Gl. (2.5) ein, so erhält man mit den Kleinwinkelnäherungen cos(𝒒𝒂u�) =
1 − 12(𝒒𝒂u�)
2 und sin(𝒒𝒂u�) = 𝒒𝒂u� und ein paar Umformungen (s. Anhang
A.1):




In Gl. (2.3) ist für 𝒌-Werte nahe dem K-Punkt sowohl 𝑠0 als auch 𝑓 (𝒌) sehr





Abbildung 2.2: Die Bandstruktur von Graphen nach der Tight-Binding-Methode mit den
Parametern von Reich et al. [26]. (Darstellung nach Saito [25])




𝛾0𝑎|𝒒| = ±ℏ𝑣F|𝒒| (2.7)
die vonWallace [24] bekannte lineare Näherung.1 Die Fermi-Geschwin-
digkeit 𝑣F wird meistens mit einemWert von ∼108 cm/s angegeben [28,
29]. Tabelle 2.1 gibt 𝑣F berechnet für verschiedene 𝛾0-Werte an.
Neben der fehlenden Bandlücke ist die lineare Elektronendispersi-
onsrelation eines der großen Unterscheidungsmerkmale von Graphen zu
konventionellen zweidimensionalen Elektronengasen (2DEG) auf Halb-
leiterbasis. Sie hat nicht nur Auswirkung auf die Zustandsdichte (s. u.),
sondern benötigt auch eine andere quantenmechanische Beschreibung,
welche hier kurz dargestellt werden sollte. Der zu Gl. (2.7) korrespondie-
rende Hamilton-Operator [30]
?̂? = ℏ𝑣F (
0 𝑞u� − 𝑖𝑞u�
𝑞u� + 𝑖𝑞u� 0
) = ℏ𝑣F ?̂?𝒒 (2.8)
mit dem Vektor der Pauli-Matrizen ?̂? ähnelt dem Hamilton-Operator
der Dirac-Gleichung für masselose Fermionen. Die zwei Komponenten
1 Die Formel von Wallace [24] unterscheidet sich um einen Faktor 2u�, da er für die
Deﬁnition der reziproken Gittervektoren 𝒂u�𝒃u� = u�u�u� anstatt, wie hier, 𝒂u�𝒃u� = 2u�u�u�u� verwendet
hat.
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Abbildung 2.3: Die Bandstruktur in KΓ- und KM-
Richtung nach Gl. (2.3) mit den gleichen Werten wie
Abb. 2.2 und die lineare Näherung für neutrales Gra-
phen.
des Wellenfunktions-Vektors spiegeln die beiden Untergitter A und B
(vgl. Abb. 2.1a) wieder. Die Zugehörigkeit zu Untergitter A oder B stellt
eine zusätzliche Quantenzahl, den sogenannten Pseudospin, für die Elek-
tronen bzw. Löcher dar. In Analogie zur Quantenfeldtheorie handelt es
sich bei dem Wellenfunktions-Vektor um einen Spinor [28]. Dies zieht
einige interessante Folgen für den elektrischen Transport in Graphen mit
sich. So ist der Streuprozess eines Elektrons mit Quasi-Impuls 𝒒 in ei-
nen Zustand bei −𝒒, also die Rückstreuung innerhalb des Dirac-Kegels,
verboten [31]. Anschaulich kann man sich dies so vorstellen, dass ein Elek-
tron des Untergitters A nicht in das Untergitter B gestreut werden kann.
Die quantenmechanische Beschreibung mittels Gl. (2.8) ist natürlich nur
sinnvoll, solange die lineare Näherung der Bandstruktur gewährleistet ist.
Die lineareNäherungwird inAbb. 2.3 der Tight-Binding-Bandstruktur
am K-Punkt gegenüber gestellt. Bis zu einer Energie von±1 eV passt die li-
neare Näherung noch recht gut. Die relative Abweichung beträgt weniger
als 7,5% und für 0,5 eV ist sie sogar kleiner als 2%. Bei typischen Dotie-
rungen liegt |𝐸F − 𝐸D| zwischen 0 eV (neutrales, exfoliiertes Graphen [7])
bis 0,45 eV (epitaktisches Graphen [12]). Nach besonderen Behandlungen,
wie zum Beispiel bei Flour-interkaliertem Graphen [32] wurde sogar ein
Fermi-Niveau von 0,79 eV unterhalb des Dirac-Punktes beobachtet.
Im Energiebereich, der für den elektrischen Transport relevant ist, ist
die lineare Näherung daher ausreichend genau. Die Zustandsdichte 𝐷(𝐸)
berechnet sich wie folgt [33]:







Der Vorfaktor setzt sich zusammen aus dem Faktor 2 durch die Spinent-
artung und dem Faktor 2 aufgrund der zweiatomigen Einheitszelle. Bei
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dem Integral handelt es sich um ein Wegintegral entlang einer Linie 𝑠
konstanter Energie, für Graphen ist dies ein Kreisbogen entlang des Dirac-
Kegels. Für die gesamte Weglänge 𝑠(𝐸) muss man beachten, dass nur
ein Drittel eines jeden der sechs Dirac-Kegel innerhalb der BZ liegt, d. h.
𝑠(𝐸) = 2 ⋅ 2𝜋𝑘u�. Der Gradient lässt sich mit Gl. (2.7) zu |∇𝒒𝐸(𝒒)| = 2ℏ𝑣F
berechnen und ist die doppelte Steigung von 𝐸(𝒒). Dies in das Integral





















|𝐸 − 𝐸D| = 𝜅|𝐸 − 𝐸D|. (2.11)
Anders als als bei den meisten konventionellen 2DEG und auch Bilagen-
graphen, ist bei Graphen der Zusammenhang zwischen 𝐷(𝐸) und 𝐸 nicht
quadratisch, sondern 𝐷(𝐸) ist direkt proportional zu |𝐸 − 𝐸D| mit der
Proportionalitätskonstante 𝜅 = 1,18 ⋅ 1014 cm−2(eV)−2 [34, 35].
Die Elektronenkonzentration 𝑛 bzw. Löcherkonzentration 𝑝 berechnet
man mit dem durch die Fermi-Dirac-Funktion 𝑓 (𝐸) gewichteten Integral









(1 − 𝑓 (𝐸))𝐷(𝐸) d𝐸. (2.12)
Die untere Integrationsgrenze ist im Fall von 𝑛 das Leitungsbandmini-
mum 𝐸u�, die obere Grenze wäre streng genommen das Leitungsbandma-
ximum. Die Verwendung von∞ ist aufgrund des schnellen Abfalls der
Fermi-Dirac-Funktion jedoch gerechtfertigt, ansonsten dürfte nicht wie
im Folgenden die lineare Näherung verwendet werden.
Abbildung 2.4 zeigt die lineare Zustandsdichte mit ihrem Besetzungs-
grad 𝑓 (𝐸)𝐷(𝐸) für verschiedene Fermi-Niveaupositionen und Tempera-
turen. Bei 𝑇 = 0wird die Fermi-Funktion zur Heaviside-Funktion. Alle
Zustände unterhalb des Fermi-Niveaus sind besetzt, alle über dem Fermi-
Niveau sind leer. Bei Raumtemperatur beﬁnden sich durch die thermi-
sche Anregung Elektronen in Zuständen über dem Fermi-Niveau und
hinterlassen unbesetzte Zustände unterhalb des Fermi-Niveaus. Bei stark
10










































lation am K-Punkt, der Fer-
mi-Funktion und der dazuge-
hörigen Zustandsdichte und
Besetzungsdichte für n-Dotie-
rungmitu�F−u�D = 0,2 eV bei
(a) 0K und (b) bei Raumtem-
peratur sowie (c) ohne Dotie-
rung und (d) u�-Dotierungmit
u�F−u�D = −0,2 eV jeweils bei
Raumtemperatur.
𝑛-dotiertem Graphen hat das einen relativ geringen Einﬂuss auf die La-
dungsträgerkonzentration. Wenn jedoch 𝐸F = 𝐸D ist, wären bei 0K alle
Zustände im Valenzband besetzt und alle Zustände im Leitungsband un-
besetzt, d. h. es gäbe keine freien Ladungsträger. Bei Temperaturen größer
0K kommen die ins Leitungsband thermisch angeregten Elektronen aus
dem Valenzband. Es wird nicht nur 𝑛 größer durch die angeregten Elek-
tronen, sondern es wird auch 𝑝 größer durch die zurückgelassenen Löcher.
Das bedeutet, dass in Graphen immer (außer bei 𝑇 = 0) Ladungsträger
vorhanden sind, und somit auch der Widerstand immer endlich ist.
Für eine quantitative Diskussion muss Gl. (2.12) gelöst werden. Man
11
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Abbildung 2.6:Numerische Lösung des In-
tegrals I(u�).
erhält nach Ristein et al. [35] für die Elektronenkonzentration:





2 + 12𝑐0 I(
u�u�s
u�Bu�




) für 𝜓s ≥ 0
(2.13)
mit der Boltzmann-Konstante 𝑘B, der positiven Elementarladung 𝑞, dem
Oberﬂächenpotential 𝜓s =
1














ln(1 + e−u�) d𝑡. (2.15)
Die Funktion I(𝑥) hat einen Grenzwert von limu�→±∞ I(𝑥) = 1, sodass für
starke 𝑝-Dotierung 𝑛wie erwartet gegen null geht. Eine analytische Lösung
existiert für I(𝑥) nicht [36], aber es lässt sich mit Hilfe eines Computers
einfach numerisch berechnen, wie in Abb. 2.6 dargestellt. I(𝑥) konvergiert
relativ schnell gegen 1, bereits bei 𝑞𝜓s = 2𝑘B𝑇 ist I(𝑥) größer 0,84, bei
𝑞𝜓s = 4𝑘B𝑇 ist die Abweichung zum Grenzwert nur 2,2%.
Aufgrund der symmetrischen Zustandsdichte von Graphen lässt sich
die Löcherkonzentration mit 𝑝(𝜓s) = 𝑛(−𝜓s) analog berechnen [35]. Die
Summe beider




ist die Gesamtladungsträgerkonzentration. 𝑐0 ist die temperaturabhängi-


























Abbildung 2.7: Die Ladungsträgerkonzen-
tration (schwarz) und der Betrag der La-
dungsdichte (blau) in Abhängigkeit des
Oberﬂächenpotential u�s bei Raumtempera-
tur (u� = 300K); für u� = 0 ist u� = |u�N/u�|
(gestrichelt).
ihr Wert 𝑐0 = 1,3 ⋅ 10
11 cm−2. In manchen Fällen wird nicht die Ladungs-
trägerkonzentration, sondern die Nettoladungsdichte
𝑄N ≡ 𝑞(𝑝 − 𝑛) = 𝑞 sgn(𝜓s) [
1
2𝜅(𝑞𝜓s)




benötigt. Für positive Werte von 𝜓s ist 𝑄N ebenfalls positiv, es dominiert
daher die Löcherkonzentration.𝑄N wird unabhängig von der Temperatur
bei 𝐸F = 𝐸D immer null, 𝑐 dagegen nur bei exakt 𝑇 = 0. Man spricht
daher bei 𝐸F = 𝐸D auch von neutralem Graphen. Im Fall von |𝑞𝜓s| ≫ 𝑘B𝑇
wird I(𝑥) ≃ 1 und 𝑞𝑐 nähert sich |𝑄N| asymptotisch. Bei exakt 𝑇 = 0 ist
die intrinsische Ladungskonzentration gleich null und |𝑄N| stimmt mit
𝑞𝑐 für jeden Wert von 𝜓s überein. Einen Vergleich von 𝑐 und |𝑄N/𝑞| ist in
Abb. 2.7 dargestellt.
2.2 Graphen-Feldeffekttransistoren
Graphen-Feldeﬀekttransistoren (GFET) sind nicht nur eine mögliche An-
wendung von Graphen in elektrischen Bauelementen, sondern werden
auch häuﬁg in der Forschung verwendet, um ladungsträgerabhängige
Eigenschaften von Graphen zu untersuchen. Dies ist vor allem deshalb
möglich, da exfoliiertes bzw. transferiertes Graphen üblicherweise auf
SiO2-bedecktes Silizium übertragen wird. Durch dieses einfache Verfah-
ren erhält man zwar keine Transistoren, welche tatsächlich in integrierten
Schaltungen zum Einsatz kommen könnten, doch es ermöglicht, Experi-




Mittels einer Metallelektrode, auch Steuerelektrode oder Gate-Elektrode
(von engl. gate, Gatter) genannt, wird die Ladungsträgerkonzentration,
durch Anlegen einer Spannung zwischen Steuerelektrode und Graphen
geregelt. Die Funktionsweise basiert auf der Graphen-Isolator-Metall-Di-
ode (GIM), welche in Abschn. 4.1 noch genauer erläutert wird. In erster
Näherung kann man sich diese als einen Plattenkondensator vorstellen.
Durch das Auf- bzw. Entladen wird die Ladungsträgerkonzentration im
Graphenkanal verändert. In Abb. 2.8a ist der Aufbau eines GFET darge-
stellt. Die ohmschen Metallkontakte zu der Graphenlage werden Source
(engl. source, Quelle) und Drain (engl. drain, Abﬂuss) genannt. Legt man
nun eine Spannung𝑈DS zwischen Source und Drain, so ﬂießt ein Strom 𝐼D
von der Quelle zum Abﬂuss. Die Vorzeichen von 𝑈DS und auch von der
Gatespannung𝑈GS (der zwischen Source und Gate angelegten Spannung)
sind so gewählt, dass bei positivenWerten die Drain- bzw. Gate-Elektrode
im Vergleich zur Source-Elektrode auf einem höheren Potential und somit
einer niedrigeren potentiellen Energie liegen. Im Folgenden soll zunächst
davon ausgegangen werden, dass zwischen dem Drainstrom 𝐼D und 𝑈DS
ein linearer Zusammenhang herrscht, so lässt sich 𝐼D mit Hilfe des ohm-
schen Gesamtwiderstandes 𝑅 des Bauelements berechnen. Dies ist nur
bei kleinen Isolatorkapazitäten gegeben, d. h. so lange |𝑈DS| ≪ |𝑈GS,max|,
wobei 𝑈GS,max die maximal angelegte Gatespannung ist [14].
Der Widerstand 𝑅 setzt sich aus den Kontaktwiderständen 𝑅c der
beiden Metallkontakte und demWiderstand der Graphenlage zusammen.
Im Idealfall ist der horizontale Abstand zwischen der Steuerelektrode und
den direkten ohmschen Kontakten relativ klein, sodass der Widerstand
der kompletten Graphenlage durch die Gatespannung geregelt wird. In
der Praxis ist dies nicht immer gegeben. Der Gesamtwiderstand setzt sich
wie folgt zusammensetzt:
𝑅 = 2𝑅c + 𝑅u + 𝑅g(𝑈GS) (2.18)
mit demWiderstand 𝑅u des Graphenbereichs, welcher nicht Teil der GIM-
Diode ist, und dem Widerstand 𝑅g, der durch 𝑈GS geregelt wird. Im
Weiteren sollen die Summanden, welche nicht abhängig von der Steuer-
spannung sind, mit 𝑅0 = 2𝑅c + 𝑅u zusammengefasst werden.


















Abbildung 2.8: Schematische Darstellungen von Graphen-Feldeﬀekttransistoren (a) einmal
in der Konﬁguration mit der metallischen Steuerelektrode über der Graphenlage getrennt
durch eine dünne Isolatorschicht und (b) mit hochdotiertem Silizium als Substrat und
Steuerelektrode zugleich getrennt durch eine relativ dicke SiO2-Schicht.





wobei der Flächenwiderstand2 𝑅sh der Widerstand eines quadratischen
Graphenkanals ist, was einfach zu sehen ist, wenn man 𝐿 = 𝑊 in Gl. (2.19)
einsetzt. Der Flächenwiderstand ist wiederum das Inverse der Leitfähig-
keit 𝜎
𝑅−1sh = 𝜎 = 𝑞𝜇h𝑝 + 𝑞𝜇e𝑛, (2.20)
mit 𝜇h der Löcher- und 𝜇e der Elektronenbeweglichkeit. Die Beweglich-
keiten 𝜇h und 𝜇e sind meistens nicht gleich, liegen aber in der selben
Größenordnung, wobei es wohl von der Präparation abhängig ist, ob die
Elektronen- oder die Löcher-Beweglichkeit größer ist. So beobachteten
Chen et al. [37] ein Verhältnis 𝑏 = 𝜇e/𝜇h von 0,83, Zhu et al. [22] 𝑏 ≈ 0,9,
wohingegen die Messung von Novoselov et al. [7] (s.u.) ein Verhältnis
von 𝑏 ≈ 1,2 aufweist. Da der Unterschied eher gering ist, kann eine ge-
meinsame Ladungsträgerbeweglichkeit 𝜇 = 𝜇h = 𝜇e in erster Näherung
eingeführt werden. Es sollte trotzdem stets geprüft werden, ob diese Nä-
herung verwendet werden darf. Mit dieser Vereinfachung erhält man für
die Leitfähigkeit
𝜎 = 𝑞𝜇(𝑝 + 𝑛) = 𝑞𝜇𝑐 (2.21)
2In der Literatur wird dieser oftmals auch als speziﬁscher Widerstand (engl. resistivity)
u�g bezeichnet, da Graphen ein zweidimensionales Material ist. Man beachte jedoch, dass
unabhängig von der Bezeichnung, dieser in der Einheit Ω gemessen wird und nicht in Ω cm,
wie es für ein dreidimensionales Material der Fall wäre. Um zu verdeutlichen, dass es sich
um den Flächenwiderstand handelt, werden die Werte teilweise auch mit Ω/ angegeben.
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nie nach Novoselov et al. [7].
Bei positiven Werten von u�GS
sind Elektronen die Majoritäts-
ladungträger, bei negativenu�GS
wird die Graphenlage zu einem
Lochleiter.
mit 𝜇 der Ladungsträgerbeweglichkeit und 𝑐 der Ladungsträgerkonzen-
tration. Man beachte jedoch, dass 𝜇 keine Konstante ist, sondern ebenfalls
von der Ladungsträgerkonzentration abhängig ist (s. Abschn. 2.2.2).
Der Zusammenhang zwischen Ladungsträgerkonzentration 𝑐 und der
Steuerspannung ist nicht trivial. Auf ihn wird aber noch in Abschn. 4.1
genauer eingegangen. Als Näherung für dicke Isolatorenschichten wird
oft
𝑞𝑐 ≈ ∣𝑄N∣ ≈ ∣𝐶i ⋅ (𝑈GS −𝑈0)∣ (2.22)
mit der Isolatorkapazität pro Einheitsﬂäche 𝐶i verwendet. Kritisch ist
hier vor allem, dass 𝑞𝑐 im Gegensatz zu 𝑄N in Wirklichkeit nicht null
wird. In Abb. 2.9 ist die von Novoselov et al. [7] gemessene Leitfähigkeit in
Abhängigkeit von 𝑈GS aufgetragen.
Fügt man Gl. (2.19) und (2.21) in Gl. (2.18) ein, so erhält man:






Eine wichtige Kenngröße für FETs ist das Verhältnis des maximalen (𝐼on)
zum minimalen Drainstroms (𝐼oﬀ) bei konstanter Drainspannung. Bei








Für logische Schaltungen sollte dieses Verhältnis möglichst groß sein,
mit konventionellen Siliziumbauelementen werden Verhältnisse in einem





Abbildung 2.10: Schematische Darstellung
von räumlichen Ladungsinhomogenitäten.
(Nach Zhu et al. [22])
Für Graphen sollte man erwarten, dass ebenfalls ein großes An/Aus-
Verhältnis erreicht werden kann. 𝐼oﬀ ist proportional zur intrinsischen
Ladungsträgerkonzentration 𝑐0 und sollte daher für niedrige Temperatu-
ren sehr klein werden, im Grenzfall von 𝑇 = 0 sogar null. In der Praxis
werden allerdings nur deutlich höhere minimale Leitfähigkeiten erreicht,
wie auch in Abb. 2.9 zu sehen ist. Es werden typischerweise nur An/Aus-
Verhältnisse im Bereich von 2–20 beobachtet [14]. Dies wird auf lokale
Inhomogenitäten in der Dotierung zurückgeführt [22]. In Abb. 2.10 ist
ein mögliches Dotierproﬁl schematisch dargestellt. Selbst bei globaler La-
dungsneutralität gibt es Gebiete die 𝑝- bzw. 𝑛-dotiert sind. So wird auch
bei 𝑇 = 0 die minimale Ladungsträgerkonzentration 𝑐0 nicht null. Diese
räumlichen Ladungsinhomogenitäten wurden zuerst mittels Rastertun-
nelmikroskopie nachgewiesen [38]. Sie können durch die Korrugation der
Graphenlage [30, 39, 40], geladene Verunreinigungen [41, 42] oder Isolat-
ordickenschwankungen verursacht werden. Auf Grund dieses schlech-
ten An/Aus-Verhältnisses sind GFETs für eine Anwendung in digitalen
Schaltungen nicht geeignet. Im Bereich von Radiofrequenzschaltungen
ist ein großes 𝐼on/𝐼oﬀ keine notwendige Bedingung, sodass im Bezug auf
dieses Feld Graphen für neue Entwicklungen durchaus interessant sein
kann [14].
Bis jetzt wurde davon ausgegangen, dass die 𝑈𝐼-Kennlinie linear ist.
Bei Bauelementen mit einer großen Isolatorkapazität, wenn also der Iso-
lator sehr dünn ist, stimmt diese Näherung nicht mehr. Hier tritt eine
Stromsättigung bei höheren 𝑈DS-Spannungen ein [43]. Inzwischen ist die-
ser Eﬀekt theoretisch gut beschrieben [36, 44]. Er lässt sich aber qualitativ
leicht verstehen. Hierfür soll von einem Transistor der einen Arbeits-
bereich für 𝑈GS von −1 bis 1V und Ladungsneutralität bei 𝑈GS = 0V
ausgegangen werden. Legt man nun eine Steuerspannung von 1V an, so
ist die Elektronenkonzentration im Kanal groß. Wird nun aber zusätzlich
eine Spannung zwischen Drain- und Source 𝑈DS = 0,5V angelegt, so
ändert sich die Potentialdiﬀerenz zwischen Graphen und Gate-Elektrode








Abbildung 2.11: Qualitative Darstellung des
Drainstromes in Abhängigkeit der Drainspannun-
gen eines GFETs mit kleiner Isolatordicke für ver-
schiedene Steuerspannungen nach Schwierz [14].
0,5V. Dadurch ist dort die Elektronenkonzentration geringer und der
diﬀerentielle Widerstand wird größer. Erhöht man nun 𝑈DS auf 1V so
ist die Potentialdiﬀerenz am Ende des Kanals gleich null und somit die
Ladungsträgerkonzentration minimal. Hier ist der diﬀerentielle Wider-
stand maximal. Anders als bei FETs mit Bandlücke wird nämlich der
diﬀerentielle Widerstand bei 𝑈DS > 1 auf Grund der einsetzenden Loch-
leitung wieder kleiner. In der 𝑈𝐼-Kennlinie ist dies als Plateau zu sehen
(vgl. Abb. 2.11).
2.2.2 Ladungsträgerbeweglichkeit
Die Ladungsträgerbeweglichkeit spielt für Transistoren eine wichtige Rol-
le, da sie ein entscheidender Faktor für die Betriebsgeschwindigkeit ist.
Bei Transistorenmit einer hohen Beweglichkeit können bei gleicher Steuer-
spannung größere Ströme ﬂießen, sodass die gleiche Ladungsmenge von
Steuerelektrode zur Gegenelektrode schneller befördert werden kann [45].
Außerdem ist die Beweglichkeit bei kleinen elektrischen Feldern die Pro-
portionalitätskonstante zwischen elektrischem Feld und Ladungsträger-
geschwindigkeit [46]. Mit höherer Beweglichkeit benötigt ein Elektron
weniger Zeit einen Transistor zu passieren [45]. Schwierz [14] merkt dies-
bezüglich jedoch an, dass gerade für Hochfrequenz-Transistoren kurze
Gatelängen benötigt werden. Die daraus folgenden hohen elektrischen
Felder führen jedoch zu einer Sättigung der Ladungsträgergeschwindig-
keit, sodass die Beweglichkeit selbst nicht mehr die entscheidende Größe
ist. Nichtsdestotrotz dient die Ladungsträgerbeweglichkeit als wichtige
Kenngröße, die Auskunft über die qualitative Beschaﬀenheit einer Gra-
phenprobe gibt.
Die Beweglichkeit ist proportional zur Relaxationszeit. Diese wird
durch die Art und Anzahl der Streuzentren bestimmt. In Graphen, wie
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auch in Halbleitern, gibt es verschiedene Streumechanismen. Die einzel-
nen Relaxationszeiten lassen sich mit der sogenannten matthiesenschen




















kann sie auch für die Beweglichkeiten selbst angewendet werden.
InGraphen treten verschiedeneArten von Streuprozessen auf. Bei nied-
rigen Temperaturen überwiegt vornehmlich die Coulomb-Streuung, z. B.
an geladenen Verunreinigungen [47], und die kurzreichweitige Streuung
an Defekten. Die zur kurzreichweitigen Streuung gehörige Beweglichkeit





wohingegen die Coloumb-Streuung unabhängig von der Ladungskonzen-
tration ist [22]
𝜇C = const. (2.28)
Bei erhöhten Temperaturen treten zusätzlich Streuprozesse mit Phononen





welche ebenfalls umgekehrt proportional zur Ladungsträgerkonzentrati-
on sind. Die Komponente 𝜇gr ist sehr groß und kann in Anwesenheit von
anderen Streuprozessen oft vernachlässigt werden [48]. Neben den akusti-
schen Phononen spielen polare Oberﬂächenphononen des Substrats eine








mit ℏ𝜔u� der Phononenenergie, 𝛽u� einer Kopplungskonstante und 𝛼 einer
Konstante, welche zu 𝛼 ≈ −1 bestimmt wurde [49]. Interessanterweise
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sind alle ladungsträgerabhängigen Streuprozesse umgekehrt proportional
zur Ladungsträgerkonzentration, sodass der dazugehörige Widerstand
unabhängig von 𝑐 ist und somit auch unabhängig von der Steuerspannung.
Demnach führen alle Streuprozesse, außer der Coulomb-Streuung, zu
einer Minderung des An/Aus-Verhältnisses.
Auf exfoliiertem Graphen mit SiO2 als Substrat werden typischer-
weise bei Raumtemperatur Ladungsträgerbeweglichkeiten in einem
Bereich von 2000–10 000 cm2/Vs gemessen [22, 49, 52]. Bei Tempera-
turen nahe des Nullpunktes können deutlich höhere Werte für 𝜇 von
15 000–20 000 cm2/Vs erreicht werden [7, 8, 53]. An freischwebendem
Graphen konnten Bolotin et al. [54] ohne den Einﬂuss von Substratpho-
nonen eine Beweglichkeit von 28 000 cm2/Vs beobachten. Nach dem
Entfernen von Coulomb-Streuzentren konnten sogar Rekordwerte der
Beweglichkeiten von 185 000 cm2/Vs [55] bzw. 200 000 cm2/Vs [56] er-
reicht werden. Freischwebendes Graphen ist freilich schwer in elektrische
Schaltungen zu integrieren, umso interessanter macht dies die Ergebnisse
von Dean et al. [20]. Sie haben das Graphen nicht direkt auf SiO2 transfe-
riert, sondern auf eine dünne Schicht aus hexagonalem Bornitrid (h-BN),
welches selbst zuvor exfoliiert und auf SiO2 übertragen wurde. Die so
präparierten Graphenlagen weisen eine signiﬁkante Reduktion in der
Coulomb-Streuung auf. Es wurden dabei Ladungsträgerbeweglichkeiten
von ∼ 25 000 cm2/Vs erreicht. In h-BN/Graphen/h-BN-Sandwich-Struk-
turen können sogar Werte für die Beweglichkeit von ∼ 100 000 cm2/Vs
erzielt werden [21].
Es gibt einige Methoden, die Beweglichkeit zu bestimmen, welche
mitunter zu unterschiedlichen Ergebnissen führen können. Im Folgenden
sollen kurz häuﬁg in der Literatur für Graphen verwendete Methoden
vorgestellt werden. DieHall-Beweglichkeit ist deﬁniert als der Quotient von





Der Vorteil dieser Methode ist, dass keine FET-Struktur nötig ist und
somit auch keine Annahmen bzw. Messungen für die Isolatorkapazität
gemacht werden müssen. Dominiert nicht eine Ladungsträgerart, was
für Graphen nahe der Ladungsneutralität der Fall ist, ist die Ein-Band-
Näherung nicht mehr zutreﬀend und 𝜇H wird klein, obwohl gerade hier
bei Graphen das Maximum der Beweglichkeit liegt.
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Die eﬀektive Beweglichkeitwird direkt an der FET-Struktur mittels des




















bestimmt, wobei 𝑈0 die Schwellenspannung bzw. bei Graphen die Span-
nung der minimalen Leitfähigkeit und 𝐶i die Kapazität des Isolators pro
Einheitsﬂäche ist. Wenn in der 𝑈𝐼-Kennlinie keine Stromsättigung vorzu-





vereinfacht werden. Für die eﬀektive Beweglichkeit werden zwei teilwei-
se bedenkliche Näherungen gemacht. Erstens wird davon ausgegangen,
dass die Gesamtkapazität der GIM-Diode gleich der Isolatorkapazität
ist, was nur für dicke Isolatorschichten näherungsweise richtig ist. Zwei-
tens wird davon ausgegangen, dass die Ladungsträgerkonzentration 𝑐
mit Hilfe der Nettoladungsdichte 𝑄u� berechnet werden kann. Weit ent-
fernt vom Dirac-Punkt ist diese Näherung durchaus gerechtfertigt, aber
nahe dem Dirac-Punkt wird 𝑐(𝜓s) aufgrund von Temperatur und räum-
lichen Ladungsinhomogenitäten nicht null (s. o.). Die Konsequenz ist,
dass 𝜇eﬀ bei 𝑈GS = 𝑈0 divergiert. Dies ist oﬀensichtlich nicht der Fall
für die tatsächliche Ladungsträgerbeweglichkeit. Trotzdem ﬁndet diese
Methode in der Literatur [53, 56] auch im fragwürdigen Bereich nahe der
Ladungsträgerneutralität ihren Einsatz.
Ein ähnlicher Ansatz wird bei der Feldeﬀektbeweglichkeit verfolgt, auch
sie kann direkt an einer FET-Struktur gemessen werden, allerdings wird



















vereinfachen. Im Gegensatz zu Gl. (2.32) divergiert Gl. (2.34) nicht. Viel-



















Abbildung 2.12: Die Beweglichkeit aus-
gewertet für die Transferkennlinie aus
Abb. 2.9. Die eﬀektive Beweglichkeit
u�eﬀ berechnet mittels Gl. (2.33) (rot),
die Feldeﬀekt-Beweglichkeit u�FE mittels
Gl. (2.35) (blau) und die konstante Be-
weglichkeit ermittelt mit nach Kim et al.
[23] (gestrichelt).
die Hall-Beweglichkeit auf. Am Punkt der minimalen Leitfähigkeit ist die
Ableitung von 𝜎 gleich null und folglich wird auch 𝜇FE null. Somit kann
auchmit der Feldeﬀektbeweglichkeit die Ladungsträgerbeweglichkeit von
Graphen in unmittelbarer Nähe der Ladungsneutralität nicht gemessen
werde.
Ein weiteres Verfahren zur Bestimmung der Beweglichkeit für gra-
phenbasierte FETswurde vonKim et al. [23] vorgeschlagen. Hierfür wurde
eine parametrisierte Funktion für den Bauelement-Widerstand aufgestellt,
welcher unter einigen Vereinfachungen einen Zusammenhang zwischen
Widerstand und Steuerspannung aufstellt. Durch eine Anpassung können
so Werte für den Kontaktwiderstand 𝑅0, die minimale Ladungsträgerkon-
zentration 𝑐0 und eine konstante Beweglichkeit 𝜇const bestimmt werden.
Alle hier vorgestellten Methoden vereint, dass sie keine Auskunft über
die Ladungsträgerbeweglichkeit nahe dem Dirac-Punkt treﬀen können.
Sowohl die Hall-, als auch die Feldeﬀektbeweglichkeit werden gerade hier
zwingend null, wohingegen die eﬀektive Beweglichkeit dort divergiert.
Abbildung 2.12 zeigt die Auswertung der in Abb. 2.9 dargestellten Trans-
ferkennlinien für die oben vorgestellte eﬀektive, Feldeﬀekt- und konstante
Beweglichkeit. Das Ergebnis ist durchaus interessant. Alle drei Methoden
liefern in etwa die gleiche Löcherbeweglichkeit. Aufgrund der numeri-
schen Ableitung ist die Feldeﬀektbeweglichkeit sehr verrauscht. Nahe des
Dirac-Punktes treten die bereits beschriebenen Probleme auf. Die Elek-
tronenbeweglichkeit, also bei positivem 𝑈GS, wird mit dem Ansatz der
konstanten Beweglichkeit unterschätzt. In Abschn. 4.2 wird eine Methode
vorgestellt, die es ermöglicht auch die Ladungsträgerkonzentration am
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Dirac-Punkt sinnvoll zu bestimmen. Damit kann, wie es in Abschn. 5.3.1
demonstriert ist, die Beweglichkeit auch dort bestimmt werden.
2.3 Epitaktisches Graphen auf SiC(0001)
Bereits 1974 beobachteten van Bommel et al. [58] die Entstehung von weni-
gen Lagen Graphit bzw. sogar Graphitmonolagen auf den {0001}-Oberﬂä-
chen von Siliziumkarbid (SiC), wenn diese im Ultrahochvakuum (UHV)
bei erhöhten Temperaturen (∼ 1000 °C) angelassen werden. Zwar fand
diese Arbeit einige Beachtung im Kreise der Oberﬂächenphysik, aber ei-
ne breitere Bekanntheit blieb der Monolagengraphitzüchtung verwehrt.
Dies änderte sich erst im Jahre 2004 als zum ersten Mal die herausragen-
den elektrischen Transporteigenschaften von (exfoliierten) Multilagengra-
phit durch Novoselov et al. [59] beschrieben wurden. Nahezu gleichzeitig
wurde auch die erste Arbeit zur elektrischen Charakterisierung von epi-
taktischem Graphit auf der SiC(0001)-Oberﬂäche, welches mit der van-
Bommel-Methode hergestellt wurde, von Berger et al. [11] veröﬀentlicht.
Allerdings weisen die in UHV präparierten Oberﬂächen eine hohe Korru-
gation und Schwankung in der Bedeckungsdicke auf. Daraus resultiert
eine niedrigere Ladungsträgerbeweglichkeit im Vergleich zu exfoliiertem
Graphen und deutliche Schwankungen zwischen verschiedenen Test-
strukturen [11]. Wesentlich homogenere Oberﬂächen erhält man mit dem
Wachstum bei Atmosphärendruck in Argon [12, 60] oder durch andere
sublimationsbegrenzende Maßnahmen [61].
Neben der SiC(0001)-Oberﬂäche (Si-Seite) kann auch auf anderen SiC-
KristalloberﬂächenGraphen bzw. Graphit gezüchtet werden. So berichtete
bereits van Bommel et al. [58] von der Graphitisierung der SiC(0001)-Ober-
ﬂäche (C-Seite). Das Wachstum von Monolagen-Graphen auf dieser Seite
ist immer noch Gegenstand der aktiven Forschung [61, 62]. Allerdings
ist der Wachstumsprozess schwieriger zu kontrollieren, sodass große
Schwankungen der Lagenanzahl beobachtet werden [63–65]. Außerdem
gelang es, Graphen auf nicht-basalen Oberﬂächen, wie der (1120)- und
(1100)-Oberﬂäche [66], so wie auf (112𝑛)- [67] und (110𝑛)-Facetten [68]
zu züchten. Im Folgenden wird jedoch nur die für diese Arbeit relevante
Graphenzüchtung in Argon auf der (0001)-Oberﬂäche besprochen.
2.3.1 Siliziumkarbid
Siliziumkarbid (SiC) besteht aus sp³-hybridisierten Silizium- und Kohlen-








Abbildung 2.13: Schematische Darstellung ei-
ner SiC-Bilage.
wiederum vier Siliziumatome als Bindungspartner haben. Da sowohl die
Si- als auch die C-Atome vierfach koordiniert sind, spannt jedes Atommit
seinen Bindungspartnern einen Tetraeder auf [69]. Für alle SiC-Kristalle
bildet die sogenannte SiC-Bilage, welche in Abb. 2.13 schematisch dar-
gestellt ist den Grundbaustein. Sie besteht aus einer Aneinanderreihung
dieser unvollständigen Tetraeder. Es gibt genau zwei Möglichkeiten wie
zwei Bilagen übereinander gestapelt werden können, sodass jedes Si-Atom
der unteren Lage eine Bindung mit einem C-Atom der oberen Lage einge-
hen kann. Einerseits kann die obere Bilage so verschoben werden, dass
ihre C-Atome genau über den Si-Atomen der unteren Lage liegen, und
folglich ihre Si-Atome einen Platz direkt über den C-Atomen einnehmen.
Oder sie wird ebenfalls so verschoben und zusätzlich um 60° gedreht. Die
Si-Atome der oberen Lage sitzen dann im Zentrum eines Sechseckes der
unteren Lage. Durch Kombination dieser zwei Stapelmöglichkeiten lassen
sich eine Vielzahl von sogenannten Polytypen konstruieren. In der Tat
gibt es über 100 verschiedene Polytypen [69].
Anschaulich dargestellt werden kann die Stapelung eines Polytyps
anhand derAtome in der (1120)-Ebene. Abbildung 2.14 zeigt einen Schnitt
entlang dieser Ebene durch drei wichtige Polytypen. Des Weiteren sind
die Atome und Bindungen der nächstfolgenden Ebene in abgeschwächter
Farbe angedeutet. Sowohl C- als auch Si-Atome dieser Ebene liegen auf
einer der drei mit A, B und C bezeichneten, äquidistanten Geraden bzw.
auf deren periodischer Fortsetzung [70]. Liegt ein Si-Atom auf A, so kann
das nächste Si-Atome in der darüber liegenden Bilage nur auf einer B-
oder C-Geraden liegen. Verfolgt man die Siliziumposition von kubischem
Siliziumkarbid in Abb. 2.14a, so sitzt das folgende Atom weiter links
und man erhält die Stapelfolge ACB3. Danach beginnt diese Folge mit
3Beginnt man die Stapelung mit der obersten Bilage und verfolgt die Position der
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(b) 4H-SiC
A B C A B C A
(c) 6H-SiC
Abbildung 2.14: Darstellung der Siliziumatome und der Kohlenstoﬀatome in der (1120)-
Ebene für die SiC-Polytypen (a) 3C-SiC, (b) 4H-SiC und (c) 6H-SiC. Abgeschwächt dargestellt
sind die Atome und Bindungen der darauffolgenden Ebene. (Nach [71])
A von neuem. Jede Bilage ist hier zu der vorherigen verschoben, aber
nicht rotiert. Anders ist dies der Fall in Abb. 2.14b. Hier erhält man die
Stapelfolge ABCB. Interessant ist hier der Richtungswechsel von C auf B.
Dieser tritt immer dann auf, wenn die Bilage um 60° zur unten liegenden
Bilage rotiert ist.
Das heutige Bezeichnungsschema von SiC-Polytypen geht aufRamsdell
[70] zurück. Die Bezeichnung besteht aus einer Zahl, welche die Periodizi-
tät angibt, und einem Buchstaben, welcher für die Kristallstruktur steht: C
für kubisch, H für hexagonal und R für rhomboedrisch. Das kubische SiC
wird folglich auch als 3C-SiC bezeichnet. Beim Polytypmit der Stapelfolge
ABCB handelt es sich um 4H-SiC. Beim Polytyp in Abb. 2.14c lässt sich die
Bilagenfolge ABCACB ermitteln mit einer Bilagenperiodizität von 6, daher
6H-SiC. Kommerziell sind 4H- und 6H-SiC in Form von Wafern erwerb-
bar. In dieser Arbeit wurde ausschließlich 6H-SiC verwendet. Es hat eine
indirekte Bandlücke von 3,0 eV [72]. Es kann sowohl als 𝑛-dotierter oder
semi-isolierender Halbleiter erworben werden. Das 𝑛-dotierte 6H-SiC
wurde von der Firma SiCrystal AG bezogen, das semi-isolierende 6H-SiC
von der Firma II-VI, Inc., beide mit einer nominellen on axis-Orientierung.
On axis bedeutet, dass der Kristall entlang der (0001)-Ebene geschnitten
wurde, wobei der Fehlschnittwinkel typischerweise in einem Bereich von







Abbildung 2.15: Schematische Seitendarstellung (a) von der Puﬀerschicht und (b) von
epitaktischen Monolagen-Graphen auf der SiC(0001)-Oberﬂäche (nach Speck et al. [51]).
0,05° bis 0,3° liegt [73].
2.3.2 Herstellungsprozess von epitaktischem und quasi-
freistehendem Graphen
Die Herstellung von epitaktischem Graphen auf SiC beruht auf der ther-
mischen Zersetzung der SiC-Oberﬂäche. Das Silizium der heißen SiC-
Oberﬂäche sublimiert und lässt eine oder mehrere Schichten restruktu-
rierten Kohlenstoﬀ zurück. Die Dicke dieser Kohlenstoﬀschicht hängt
von der Probentemperatur ab [74]. Im Folgenden soll vornehmlich der
Wachstumsprozess in Argon bei Atmosphärendruck besprochen werden.
Bei einer Temperatur [75] von∼ 1450 °C bleibt eine Kohlenstoﬀschicht auf
dem SiC-Kristall zurück, welche nur ein Atom dick ist. Hierbei handelt
es sich um die (6√3 × 6√3)𝑅30°-Rekonstruktion der SiC-Oberﬂäche [76],
der sogenannten Puﬀerschicht. Die Puﬀerschicht weist bereits eine Bie-
nenwabenanordnung der Kohlenstoﬀatome auf, allerdings sind ca. ein
Drittel ihrer Atome noch an das SiC-Substrat gebunden und somit sp³- und
nicht sp²-hybridisiert. So kann zwar das 𝜎-Band der Puﬀerschicht deutlich
beobachtet werden, das 𝜋-Band hingegen ist deformiert und weist keine
elektrischen Zustände nahe dem Fermi-Niveau auf [76]. Folglich ist die
Puﬀerschicht ein schlechter elektrischer Leiter [77]. Abbildung 2.15a zeigt
eine Seitenansicht der Puﬀerschicht und der Bindungen zum Substrat.
Bei einer Temperatur von ca. 1650 °C können auch Siliziumatome un-
terhalb der Puﬀerschicht desorbiert werden, sodass sich eine weitere Koh-
lenstoﬀlage zwischen der vormaligen Puﬀerschicht und dem SiC-Substrat
bildet. Auch bei dieser C-Lage handelt es sich um eine graphenähnliche
Schicht, die teilweise an das Substrat kovalent gebunden ist. Die Bindun-
gen der vormaligen Puﬀerschicht an die Siliziumatome des Substrats
wurden jedoch durch diesen Vorgang aufgebrochen. Die oberste Lage ist
nun vollständig sp²-hybridisiert, und hat somit nicht mehr nur die hexa-
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gonale Graphenstruktur, sondern auch die Bandstruktur einschließlich
linear verlaufender 𝜋-Bänder, d. h. es existiert ein Dirac-Kegel [12]. Wird
eine höhere Prozesstemperatur gewählt, so können auch Bilagengraphen
oder wenige Lagen Graphit entstehen. Jedoch ist in allen Fällen zwischen
Graphen bzw. Graphit eine Puﬀerschicht vorzuﬁnden. In Abb. 2.15b ist
der Graphen-Puﬀerschicht-SiC-Stapel schematisch dargestellt.
Das so gewachsene Graphen weist bei Raumtemperatur eine Hall-
Beweglichkeit von ∼ 900 cm2/Vs bei einer relativ hohen Elektronenkon-
zentration von 1,1 ⋅ 1013 cm−2 auf [12]. Für diese Ausgangsdotierung gibt
es mehrere Gründe, einerseits die Austrittsarbeitsdiﬀerenz zwischen der
Graphenlage und dem Substrat [74] sowie Grenzﬂächenzustände in der
Puﬀerschicht [78, 79]. Diese Zustände nahe dem Fermi-Niveau, welche
wahrscheinlich durch ungesättigte Bindungen von Siliziumatomen an der
Oberﬂäche verursacht werden, haben nicht nur Einﬂuss auf die Ausgangs-
dotierung, sondern können auch die Funktionsfähigkeit von Graphen-
Feldeﬀekttransistoren [35, 80, 81] beeinträchtigen. Die Elektronenbeweg-
lichkeit von epitaktischem Graphen ist stark temperaturabhängig. Gegen-
über Raumtemperatur ist die Beweglichkeit bei 27K mehr als doppelt
so groß. Temperaturabhängigkeiten in der Ladungsträgerbeweglichkeit
sind ein starkes Indiz für phononische Streuprozesse (s. Abschn. 2.2). Da
akustische Phononen der Graphenlage als limitierender Faktor ausge-
schlossen werden können, kann es sich nur um Streuprozesse mit Sub-
strat-Phononen handeln [48]. Bei tiefen Temperaturen ist der Einﬂuss von
Phononenstreuung jedoch reduziert und es konnte bei einer niedrigen
Ladungsträgerkonzentration von 5,4 ⋅ 1010 cm−2 eine Hall-Beweglichkeit
von 29 000 cm2/Vs beobachtet werden [82].
Es gibt aber noch eine weitere Möglichkeit Graphen auf der SiC(0001)-
Oberﬂäche zu erhalten. Wenn man eine Puﬀerschicht-Probe in molekula-
ren Wasserstoﬀ bei ca. 540 °C anlässt, so werden die Bindungen zwischen
Substrat und Puﬀerschicht aufgebrochen und die oﬀenen Siliziumbin-
dungen mit H-Atomen abgesättigt (s. Abb. 2.16) [83]. Bei der durch die
Wasserstoﬀ-Interkalation entkoppelten Schicht handelt es sich tatsächlich
um Graphen, was mittels winkelaufgelöster und Rumpfniveau-Photoelek-
tronenspektroskopie [83], Raman-Spektroskopie [51] sowie elektrischen
Messungen [84, 85] nachgewiesen worden ist. Der entscheidende Un-
terschied zu herkömmlichem epitaktischem Graphen auf der SiC(0001)-
Oberﬂäche ist, dass durch die Abwesenheit einer Puﬀerschicht, der Ein-
ﬂuss des Substrates verringert ist. Dies motiviert auch die Bezeichnung




Abbildung 2.16: Schematische Seitendarstel-
lung von quasi-freistehendem Monolagengra-
phen nach Speck et al. [51].
tur wird dadurch gestützt, dass die Ladungsträgerbeweglichkeit nahezu
temperaturunabhängig ist [51] und somit die Streuung an Substratphono-
nen unterdrückt ist. Dies führt auch zu deutlich höherer Ladungsträger-
beweglichkeit bei Raumtemperatur von bis zu 3500 cm2/Vs [51, 84].
Wenn alle bzw. ein Großteil der Siliziumatome an der SiC-Graphen-
Grenzﬂäche mit Wasserstoﬀatomen abgesättigt sind, wie in Abb. 2.16
dargestellt, ist die Grenzﬂächenzustandsdichte vernachlässigbar und hat
keinen signiﬁkanten Einﬂuss auf die Balance zwischen Bandverbiegung
im SiC und die Ladungsträgerkonzentration im Graphen, welche mit
𝑝 = ∼ 6 ⋅ 1012 cm−2 beziﬀert wird [51], wobei die Majoritätsladungsträger
von QFMLG Löcher sind. Dies ist besonders erstaunlich, da auch das SiC-
Substrat an der Grenzﬂäche eine Elektronenverarmung aufweist [86]. Es
stellt sich folglich die Frage, wo sich die verdrängten Elektronen beﬁn-
den, wenn sowohl Graphen als auch die SiC-Grenzﬂäche einen positiven
Ladungsüberschuss haben und Grenzﬂächenzustände als nicht relevant
ausgeschlossen werden. Die Antwort liefert die theoretische Arbeit von
Ristein et al. [79], welche inzwischen auch experimentell belegt ist [87].
Hexagonales SiC ist ein pyroelektrisches Material und hat eine sponta-
ne Polarisation entlang der [0001]-Richtung. Die spontane Polarisation
ist zwar eine Volumeneigenschaft, wird aber nur an Grenzﬂächen, wie
hier zwischen Graphen und SiC, bemerkbar. Dort führt sie zu einer zu-
sätzlichen Änderung des Potentialverlaufs zwischen Graphen und SiC.
Anschaulich kann man dies mittels einer negativen Pseudoladung 𝑄s,
welche direkt an der (0001)-Oberﬂäche sitzt, deuten [79]. Diese spontane
Ladung stellt jedoch keinen realen quantenmechanischen Zustand dar.
Es gilt die Pseudoladungserhaltung
𝑄s +𝑄N +𝑄sc = 0, (2.36)
wobei 𝑄N die Nettoladung der Graphenlage und 𝑄sc die Nettoladung
der Raumladungszone der SiC-Oberﬂäche ist. Da kubisches SiC nicht
pyroelektrisch ist, ist QFMLG auf diesem Material nicht stark 𝑝-dotiert
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sondern lediglich leicht 𝑛-dotiert [87, 88].
Das Herstellungsverfahren für die in dieser Arbeit verwendeten Pro-
ben soll im Folgenden kurz beschrieben werden. Zuerst wurden die
Proben, welche bereits auf eine Größe von 5mm × 10mm zugeschnit-
ten waren, nass-chemisch gereinigt, wie z.B. in Ref. [89] aufgelistet, um
organische und metallische Verunreinigungen zu entfernen. Mittels Was-
serstoﬀätzen [75] bei 1425 °C wurden etwaige Polierriefen entfernt und
die allgemeine Oberfächenrauigkeit verringert. Das Wasserstoﬀätzverfah-
ren wie auch die eigentliche Graphenzüchtung erfolgte in einem semi-
automatisierten Ofen [75].
2.3.3 Morphologie
Die Oberfächenstruktur von epitaktischem Graphen wird maßgeblich
von der Beschaﬀenheit des unterliegenden SiC-Substrates bestimmt. Ein
wichtiger Faktor ist hierbei der Fehlschnittwinkel des SiC-Substrates, wel-
cher bei on axis-Material in der Größenordnung von 0,5° liegt. Nach dem
Wasserstoﬀätzen, d. h. noch vor der Graphitisierung, zeigt die Oberﬂäche
parallel ausgerichtete, regelmäßige Stufen. Die Stufenhöhe von 1,5nm
entspricht genau der Höhe einer 6H-Einheitszelle [12]. Beim Graphen-
wachstum selbst herrschen höhere Temperaturen und es setzt eine Bün-
delung von mehreren Stufen (engl. step bunching) ein. Die gebündelten
Stufen sind um einen Faktor von 5–8 höher und folglich um den selben
Faktor breiter [12]. In Abb. 2.17a sind die mehrere µm-breiten Stufen an-
hand eines Rasterkraftmikroskopie-Bildes einer in Argon graphitisierten
SiC(0001)-Oberﬂäche zu sehen.
Die tatsächliche Bedeckungmit Graphen und eine räumlich aufgelöste
Messung der Lagenzahl ist mittels Rasterkraftmikroskopie zwar indirekt
möglich, eindeutiger sind jedoch Messungen mit einem Niederenergie-
Elektronenmikroskop. Abbildung 2.17b zeigt die Aufname einer nomi-
nellen MLG-Probe. Es sind auch hier die parallelen, vertikalen Stufen zu
erkennen. Mittels spektraler Analyse lässt sich an jedem Punkt des Bildes
die Lagenzahl bestimmen und so den Grauwerten eine Lagenzahl zuord-
nen. Hier in Abb. 2.17b ist dies: dunkel grau für MLG und hellgrau für
BLG. Auf den Stufenterassen ist demnach genau eine Lage Graphen, an
den Stufenvorderkanten sowie an den Stufeninnenecken beginnt jedoch
bereits das Wachstum einer zweiten Lage. Eine nominelle MLG-Probe hat
daher auch Gebiete mit Bilagengraphen. Mittels Rastertunnelmikrosko-
pie konnte gezeigt werden, dass jeweils die oberen Lagen durchgängig






Abbildung 2.17: (a) Rasterkraftbild einer mit graphenbedeckten SiC(0001)-Oberﬂäche
(Nachdruck mit Genehmigung von Macmillan Publishers Ltd: Nature Materials Emtsev et
al. [12], © 2009) und (b) Niederenergie-Elektronenmikroskopie-Bild (Nachdruck mit Geneh-
migung vonWastl et al. [90], © 2013 American Chemical Society). Der gepunktete Rahmen
liegt in einem Bilagenbereich, der durchgezogene Rahmen in einem Monolagenbereich.
eine Graphenlage benötigt wird, aufzubringen, müssen drei SiC-Bilagen
thermisch zersetzt werden [12]. Folglich liegt die Bilage tiefer als eine
Monolage auf der selben Terrasse [91].
Bei epitaktischem Graphen treten entlang der Stufenkanten neben Mo-
nolagengraphen meist auch orientierte Bereiche mit Bilagengraphen auf.
Dies wirft die Frage auf, ob eine solche Mischschicht einen anisotropen
Widerstand hervorruft, denn würde sich der Flächenwiderstand der Bila-
genbereiche von dem der Monolagenbereiche unterscheiden, sollte es für
den Gesamtwiderstand einen Unterschied machen, ob der Strom entlang
der Stufen oder über die Stufen ﬂießt. Trotzdem handelt es sich bei dieser
möglichen Anisotropie um ein kontrovers diskutiertes Thema. So konnten
Jobst et al. [48] keine Abhängigkeit von der Orientierung für den makro-
skopischen gemessenen Flächenwiderstand feststellen. Dimitrakopoulos et
al. [92] berichten zwar nicht explizit von einer Leitfähigkeitsanisotropie,
beobachteten jedoch, dass mit kleinerem Fehlschnittwinkel und somit ei-
ner geringeren Stufendichte die Hall-Beweglichkeit größer wird. Bei einer
Reduktion des Fehlschnittwinkels von 0,45° auf 0,03° wurde eine Steige-
rung der Beweglichkeit um einen Faktor von mehr als 2 gemessen. Yakes
et al. [93] haben mittels eines Rastertunnelmikroskops mit vier Spitzen
den Widerstand winkelabhängig gemessen und konnten so tatsächlich
eine Anisotropie in der Leitfähigkeit sehen. Senkrecht zu den Terrassen
war der Widerstand um einen Faktor 1,75 größer als der Widerstand
entlang der Stufen. Um den tatsächlichen Einﬂuss von Diskontinuitäten
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durch Substratstufen und Übergänge zu prüfen, wurde auch direkt der
Spannungabfall über eine Stufenkante mittels Drei-Punkt-Rastertunnel-
mikroskopie gemessen. Und in der Tat stellten Ji et al. [94] einen erhöhten
Spannungsabfall über eine Stufenkante fest. Da üblicherweise Stufenkante
und Monolagen-Bilagen-Übergang Hand in Hand gehen, kann so aber
noch nicht gesagt werden, ob der Ursprung dieses größerenWiderstandes
die Kante oder der Übergang ist. Giannazzo et al. [95] gelang es, Proben
so zu präparieren, dass ein Monolagen-Bilagen-Übergang ohne zusätz-
liche Stufe gemessen werden konnte. Bereits dieser Monolagen-Bilagen-
Übergang führte zu einem deutlichen Spannungsabfall, welcher in dieser
Arbeit auch theoretisch untermauert wurde. Für einen redlichen Vergleich
dieser verschiedenen Ergebnisse sollte erwähnt sein, dass alle hier vorge-
stellten Messungen – außer jene von Jobst et al. [48] und Giannazzo et al.
[95] – auf epitaktischem Graphen durchgeführt worden sind, welches in
UHV bzw. in Niederdruck-Disilan-Atmosphäre gezüchtet wurde. Dieses
„UHV-Graphen“ weist von Natur aus eine größere Inhomogenität in der
Lagenanzahl und Morphologie auf. Man kann also festhalten, dass Stu-
fenkanten und insbesondere der Monolagen-Bilagen-Übergang zu einer
Steigerung der Streuprozesse führen. Es ist aber nicht klar, ob dies auch






Um auf einer Probe Hall-Teststrukturen oder Feldeﬀekttransistoren her-
zustellen, müssen unter anderem gezielt Metallkontakte aufgebracht und
das Graphen strukturiert werden. Man benötigt daher eine strukturerzeu-
gende Methode. Neben der Elektronenstrahl-Lithographie (ESL) ist wohl
die Photolithographie die am häuﬁgsten eingesetzte Methode. Gegenüber
der ESL bietet sie den Vorteil, dass die Belichtung in deutlich kürzerer
Zeit erfolgt, da alle Gebiete gleichzeitig belichtet werden und nicht wie
bei der ESL einzeln abgerastert werden müssen. Nachteilig ist, dass die
erreichten minimalen Strukturgrößen deutlich größer sind und man für
jede Änderung im Strukturentwurf eine neue Photomaske benötigt.
Für die Strukturerzeugung sind mehrere Schritte nötig. Zuerst wird
mittels einer Lackschleuder eine dünne Lackschicht auf die Probe aufge-
bracht. Bei einer typischen Drehgeschwindigkeit von 4000min−1 erhält
man eine planare Lackschicht mit einer Dicke von 1,0–2,5µm [96]. Auf
einer 110 °C heißen Heizplatte wird der Lack auf der Probe verfestigt.
Mittels einer UV-Lampe und einer Photomaske werden nun Teile des
Lackes belichtet. Handelt es sich um einen positiven Photolack, werden
im Entwicklerbad die belichteten Bereiche des Lackes entfernt, bei einem
Negativlack hingegen die unbelichteten.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden ein Positivlack (AZ® 6624)1 und ein









Abbildung 3.1: (a) Belichtung
des Bereichs B mit einer Pho-
tomaske. (b) Während der Ent-
wicklung bleibt die Lackschicht
in den unbelichteten Bereichen
A erhalten.
Bildumkehrlack (AZ® 5214 E) der FirmaAZ ElectronicMaterials verwendet.
Sie basieren auf dem Phenolharz Novolak mit dem lichtempﬁndlichen
Anteil DNQ (Diazonaphtochinon) und dem Lösungsmittel PGMEA (Pro-
pylenglykolmethyletheracetat) [98]. Im Folgenden sollen beide Photolacke
kurz vorgestellt werden.
Positiver Photolack
Durch das Abbilden der Maske auf den Lack mit UV-Licht, wie in
Abb. 3.1a dargestellt, ﬁndet eine photochemische Reaktion in den belich-
teten Bereichen statt. Das DNQ reagiert zu einem Keten unter Freisetzung
von Stickstoﬀ. Durch anschließende Wasserzufuhr, wobei die Wasser-
konzentration in der Umgebungsluft ausreichend ist, reagiert das Keten
weiter zu einer Carbonsäure [99]. Der Entwickler, welcher eine Lauge wie
z. B. NaOH ist, und die Carbonsäure reagieren zu einem wasserlöslichen
Salz, sodass das belichtete Gebiet sehr schnell in Lösung geht. Zwar wird
auch der unbelichtete Lack durch den Entwickler abgetragen, dieser
Vorgang läuft jedoch um einen Faktor 100 langsamer ab. Die chemischen
Reaktionen des Belichtungs- und Entwicklungsvorgangs sind im oberen
Zweig von Abb. 3.2 dargestellt.
Der nicht entfernte Lack kann nun als Schutzschicht für Plasma- oder
nass-chemische Ätzprozesse verwendet werden. So kann man damit z. B.
einen Teil einer Graphenlage mittels Sauerstoﬀplasma entfernen, um den
Graphenkanal einer Hall-Teststruktur oder eines Feldeﬀekttransistors zu
deﬁnieren. Das Graphen unter dem Lack bleibt dabei erhalten. Nach dem
Ätzprozess kann der restliche Lack mit einem organischen Lösungsmittel,
wie NMP (N-Methyl-2-pyrrolidon) oder Aceton entfernt werden. Wie in
Abb. 3.1b angedeutet, sind die Stufenkanten im entwickelten Lackbild
aufgrund von Beugung nicht senkrecht zur Oberﬂäche. Es werden bei
6624 Lack gehört demnach zur 6600-Serie. Die letzten beiden Ziﬀern geben die Schichtdicke


























Abbildung 3.2: Oberer Zweig: Die chemischen Reaktionen, welche an der Belichtung und
Entwicklung eines positiven Photolackes beteiligt sind und in Abb. 3.1 im Bereich B stattﬁn-
den. Unterer Zweig: Der Bildumkehrprozess, welcher in Abb. 3.3 im Bereich A abläuft. (nach
Widmann et al. [100])
Positivlacken Flankenwinkel von 80° bis 90° erreicht [96]. Die Metallab-
scheidung auf einer so präparierten Oberﬂäche würde eine geschlossene
Metallschicht ergeben. Dieses Flankenproﬁl macht daher den Einsatz
von Positivlacken, wie oben beschrieben, für einen sogenannten Lift-Oﬀ-
Prozess ungeeignet.
Bildumkehrverfahren
Das Bildumkehrungsverfahren (engl. image reversal) basiert ebenfalls auf
einem Positivlack. Allerdings wird nach der Belichtung die Lackschicht
nicht entwickelt, was tatsächlich möglich wäre, sondern auf 120 °C erhitzt.
Man spricht hier vomUmkehrbackschritt (s. Abb. 3.3). Das Backen hat auf
das unbelichtete DNQ keinen Einﬂuss. Die Carbonsäure im belichteten
Lack (BereichA inAbb. 3.3b)wird jedoch durch eine katalytische Reaktion
wieder unlöslich gemacht [96]. Die chemische Umsetzung ist im unteren
Zweig von Abb. 3.2 dargestellt. Anschließend folgt eine Flutbelichtung,
das bedeutet, dass ohne Maske die gesamte Probe belichtet wird. Die
Belichtung hat auf die Bereiche A in Abb. 3.3c keinen Einﬂuss, da das
DNQ bereits photochemisch umgewandelt wurde. Im Bereich B ist das
lichtempﬁndliche Material noch voll funktionsfähig und wird daher in
eine Carbonsäure umgewandelt, so wie es bereits für den Positivlack dar-





















Abbildung 3.3: Die wichtigsten
Prozessschritte bei der Verwen-
dung eines Umkehrlackes und
einem anschließenden Lift-Oﬀ-
Prozess.
entfernt, wohingegen die Bereiche A nicht gelöst werden.
Der Vorteil dieser Vorgehensweise gegenüber einer gewöhnlichen Po-
sitivlack-Anwendung liegt in dem erzielten Flankenwinkel, welcher hier
≥ 90° beträgt, wie inAbb. 3.3d angedeutet ist.Wird nun eineMetallschicht
auf den entwickelten Lack aufgedampft (Abb. 3.3e), so ist die abgeschie-
dene Schicht nicht geschlossen, da die Flanken nicht bedeckt sind. Dies
macht diese Art der Strukturerzeugung ideal für das sogenannte Lift-Oﬀ-
Verfahren (engl. lift-oﬀ, Abheben). Durch das Lösen der restlichen Lack-
schicht ist es möglich die Metallschicht abzuheben (Abb. 3.3f). Das Lift-Oﬀ-
Verfahren kann vor allem fürMetalle eingesetztwerden, umKontakte oder
Leiterverbindungen aufzubringen. Es erspart eine – mitunter schwierige –
nachträgliche Entfernung des Metalls mittels eines Ätzverfahrens. Jedoch
unterliegt auch der Bildumkehrlack den allgemeinen Anwendungsein-
schränkungen von Photolacken. Es sollten hohe Temperaturen, wie sie
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z. B. bei der Gasphasenabscheidung üblich sind, vermieden werden. Eine
starke Vernetzung der Lackpolymere verhindert bzw. erschwert das Lösen
des Lackes in einem organischen Lösungsmittel.
3.1.2 Schichtabscheidung
Für die Herstellung elektrischer Bauelemente ist ein wichtiger Bestandteil
die Abscheidung dünner Schichten. So werden dünne Metallschichten als
Kontakt zum Halbleiter bzw. Graphen und Isolatoren als Gatedielektrika
oder Passivierungsschichten aufgebracht. Abhängig von dem abzuschei-
denden Material bieten sich verschiedene Methoden der Schichtabschei-
dung an. In den folgenden Abschnitten sollen die für diese Arbeit rele-
vanten Methoden und die verwendeten Anlagen kurz vorgestellt werden.
Thermisches Verdampfen
Das thermische Verdampfen stellt die einfachste Methode der Abschei-
dung dar, insbesondere von Metallen. Hierzu wird das Metall in Hochva-
kuum bei einem Druck von 10−7–10−5mbar erhitzt, bis eine Temperatur
erreicht wird, bei der das Metall zu verdampfen beginnt. Auf der kälteren
Probenoberﬂäche kondensiert das Metall wieder aus der Gasphase [101].
Zwei Arten des Erhitzens wurden in dieser Arbeit verwendet. Bei der ei-
nenMethodewird dasMetall in einWolframschiﬀchen gegeben.Nunwird
eine Spannung an den beiden Enden des Schiﬀchens angelegt, sodass es zu
einem großen Stromﬂuss (∼ 2A) kommt und sich das Wolframschiﬀchen
erhitzt. Wolfram hat einen sehr hohen Schmelzpunkt (𝑇m = 3410 °C) [101],
sodass nur das abzuscheidende Metall verdampft wird. Problematisch ist
diese Methode dann, wenn das zu verdampfende Material eine Legierung
mit dem Schiﬀchenmaterial bilden kann oder es zwischen beiden Mate-
rialien zu einer chemischen Reaktion kommt. Eine Alternative stellt das
Verdampfen mittels eines Elektronenstrahls dar. Hierbei beﬁndet sich das
Verdampfungsgut in einem gekühlten Tiegel und wird nur oberﬂächlich
durch einen Elektronenstrahl erhitzt. Da der Tiegel gekühlt ist, werden
mögliche Legierungen oder chemische Reaktionen zwischen Tiegel und
Verdampfungsgut unterdrückt.
Für die Verwendung von Metallen als Kontaktmaterial stellen sich
zwei Hauptanforderungen. Erstens sollte das Metall gut an dem Substrat
haften, d. h. mit ihm an der Grenzﬂäche eine chemische Verbindung einge-
hen. Zweitens sollte es keine starke Oxidschicht bilden [101]. Das erreicht
man z. B. mit dem chemisch inerten Gold sehr gut. Allerdings ist damit
die Haftung eher gering. Um dies auszugleichen kann eine dünne Schicht
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des reaktiven Titans als Haftvermittler benützt werden. In dieser Arbeit
wurden für alle Kontakte und Gate-Elektroden der Bauelemente Gold-
schichten mit einer Dicke von 50–150nm verwendet. Als Haftvermittler
diente eine Titanschicht von ca. 10nm. Es kamen zwei verschiedene An-
lagen zum Einsatz: die Auto 500 von BOC Edwards (Gold mit Schiﬀchen-
und Titan mit Elektronenstrahlverdampfer) und die PLS 570 von Pfeiﬀer
Balzers (Gold und Titan mit Elektronenstrahlverdampfer).
Plasmaangeregte chemische Gasphasenabscheidung (PECVD)
Bei der chemischen Gasphasenabscheidung (engl. chemical vapor deposi-
tion, CVD) werden zwei oder mehrere Gase in den Reaktor eingelassen.
Durch Zuführung von Energie reagieren die Gase miteinander in der
Gasphase oder auch auf der Oberﬂäche des Substrats [96]. Es gibt meh-
rere Möglichkeiten der Energiezufuhr, die wichtigsten sind: Temperatur
und Plasma-Anregung. Letzteres bezeichnet man als plasmaangeregte
chemische Gasphasenabscheidung (engl. plasma enhanced chemical vapor
deposition, PECVD). Der Vorteil der PECVD besteht darin, dass nur rela-
tiv niedrige Temperaturen (250–350 °C) zur Schichtabscheidung benötigt
werden [102]. Die PECVD kann daher auch auf Proben nach der Metalli-
sierung oder im Falle von epitaktischem Graphen nach der Wasserstoﬀ-
Interkalation verwendet werden.
Abbildung 3.4 zeigt den schematischen Aufbau eines Plasma-Platten-
reaktors. Über die Gaszufuhr werden die für die Abscheidung benötigten
Gase kontinuierlich eingelassen. Das Pumpsystem sorgt für konstanten
Druck in der Kammer, sodass sich ein konstantes Mischverhältnis von
Reaktanten und Reaktionsprodukten einstellt. Der Druck liegt bei PECVD-
Prozessen üblicherweise in einem Bereich von 0,2–1,0mbar [100]. Die
Scheibe (engl. wafer) beﬁndet sich auf einer beheizten Platte. Vor dem
Zünden des Plasmas existieren nur wenige ionisierte Moleküle bzw. Ato-
me und folglich ebenso wenige freie Elektronen. Durch Anlegen einer
Wechselspannung zwischen den parallelen Plattenelektroden werden die
freien Elektronen solange beschleunigt bis ihre kinetische Energie groß
genug ist, um mittels inelastischer Stöße Moleküle bzw. Atome anzure-
gen [96]. Ein Teil der Gasmoleküle wird dabei ionisiert und die Anzahl
der freien Elektronen erhöht. Durch diese Lawinenvervielfachung wird
das Plasma gezündet [96].
Bei einer hochfrequenten Anregung (HF) des Plasmas mit einer Fre-
quenz von > 3MHz erfolgt die Änderung des elektrischen Feldes so
schnell, dass zwar die Elektronen mit ihrer geringen Masse folgen; die
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ionisierten Moleküle hingegen sind zu träge und reagieren lediglich auf
den zeitlichen Mittelwert des elektrischen Feldes [96]. Die HF-Deposition
bevorzugt das Wachstum auf planaren Ebenen, sodass die abgeschiede-
nen Schichten dort eine größere Dicke im Gegensatz zu engen Spalten
aufweisen [100]. Die so gewachsenen Schichten sind daher nicht konform,
d. h. ihre Dicke ist nicht unabhängig von der Orientierung der Substrat-
oberﬂäche. Bei einer niederfrequenten Anregung (engl. low frequency, LF)
im Frequenzbereich < 500 kHz ist die Änderung des elektrischen Fel-
des langsam genug, sodass auch die ionisierten Moleküle bzw. Atome
räumlich folgen können [96]. Nahe der Scheibe hat dies zur Folge, dass
die Ionen auf die Oberﬂäche beschleunigt werden. Durch das Auftreﬀen
auf der Oberﬂäche können Atome aus den obersten Lagen, ähnlich dem
Sputtervorgang, herausgestoßen werden, sodass auf horizontalen Flächen
ein Teil wieder abgetragen wird [100]. Des Weiteren führen die Stöße
zu dichteren und verspannungsärmeren Schichten. Es wird daher oft
eine Kombination aus HF- und LF-Prozessen durchgeführt, in denen erst
mittels eines HF-Prozessschrittes die Schicht abgeschieden wird und mit
einem anschließenden LF-Prozessschritt die Schicht verdichtet und plana-
risiert wird. Dieser Zyklus wird solange wiederholt, bis die gewünschte
Schichtdicke erreicht ist.
Die PECVD-Methode wird in der Halbleiterentwicklung hauptsäch-
lich für die Abscheidung von Siliziumoxid und Siliziumnitrid verwendet.
Die Reaktionsgleichung für Siliziumnitrid lautet [100]:
3 SiH4 + 4NH3 −−−→ Si3N4 + 12H2. (3.1)
Es kann aber auch anstatt Ammoniak alternativ Stickstoﬀ zum Einsatz
kommen. Die in dieser Arbeit besprochenen Siliziumnitridschichten




Abbildung 3.4: Schematische Darstellung




100) abgeschieden. Die Anregungsfrequenz für den HF-Prozess betrug
13,56MHz beim LF-Prozess lag sie in einem Bereich von 100–300kHz.
Atomare Schichtabscheidung (ALD)
Die atomare Schichtabscheidung (engl. atomic layer deposition, ALD) ist eine
besondere Form der CVD, bei der nur Oberﬂächenreaktionen zur Schicht-
abscheidung beitragen. Hierfür wird die Reaktion in zwei Halbreaktionen
aufgeteilt, die zeitlich getrennt werden. Jede dieser Halbreaktionen muss
selbstlimitierend sein [103]. Es können mit dieser Methode viele verschie-
dene Verbindungen oder auch Metalle abgeschieden werden [104]. Am
häuﬁgsten wird jedoch die Methode zur Abscheidung von Metalloxiden
verwendet, so wie in dieser Arbeit Aluminiumoxid (Al2O3).
Abbildung 3.5 zeigt den schematischen Ablauf eines ALD-Zyklus für
die Abscheidung von Al2O3 mittels Trimethylaluminium (TMA, Sum-
menformel: Al(CH3)3) und Wasserdampf (H2O). In der Reaktorkammer
herrscht ein kontinuierlicher Fluss von Stickstoﬀ, welcher als Trägergas
für die eigentlichen Ausgangsstoﬀe dient. Den Ausgangspunkt bildet eine
OH-terminierte Schicht Al2O3. Als erstes wird in den Reaktor das Gas
TMA eingelassen. Die TMA-Moleküle reagieren mit der Oberﬂäche
−OH+Al(CH3)3 −−−→ −O−Al−(CH3)2 + CH4 (3.2)
unter Freisetzung von Methan [103].
Wenn alle Oberﬂächen-OH-Gruppen mit den TMA-Molekülen re-
agiert haben, ist die Oberﬂäche CH3-terminiert. Die Reaktion ist selbst-
limitierend, d. h. das TMA reagiert nicht mit den CH3-Leganten. Das rest-
liche TMA wird nun aus der Reaktorkammer durch den Stickstoﬀﬂuss
gespült. Die zweite Halbreaktion wird durch das Einlassen von Wasser-
dampf gestartet. Das Wasser reagiert mit der Oberﬂäche
−O−Al−(CH3)2 + 2H2O −−−→ −O−Al−(OH)2 + 2CH4 (3.3)
ebenfalls unter Freisetzung von Methan [103]. Nachdem die komplette
Grenzﬂäche mit dem Wasser reagiert hat, ist die Oberﬂäche OH-termi-
niert und der Ausgangspunkt wieder erreicht. Weitere Zyklen können
nun durchgeführt werden, bis die gewünschte Schichtdicke erreicht ist.
Hier sollte erwähnt werden, dass die mittels ALD gewachsenen Al2O3-
Schichten amorph wachsen, auch wenn Abb. 3.5 eventuell fälschlicher-
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der einzelnen Oberﬂächenreaktionen während
eines ALD-Zyklus.
folgt beschrieben werden [105]:
2Al(CH3)3 + 3H2O −−−→ Al2O3 + 3CH4 (3.4)
Wichtig für einen funktionierenden ALD-Prozess ist, dass die Exposi-
tionszeiten, lang genug gewählt werden, sodass tatsächlich die gesamte
Oberﬂäche nach einem TMA-Puls methyl-terminiert bzw. nach einem
Wasserpuls hydroxyl-terminiert ist. Auch die Spüldauer sollte nicht zu
kurz gewählt werden, da sonst das TMA mit dem noch vorhandenen
Wasserdampf und umgekehrt in der Gasphase reagieren kann. Dies hät-
te den Verlust der Selbstlimitierung zur Folge. Andererseits sollten auf
Grund der bereits geringenWachstumsraten die Zeiten nicht zu großzügig
gewählt werden.
Ein weiterer entscheidender Wachstumsparameter ist die Tempera-
tur. Nur in einem gewissen Temperaturbereich, dem sogenannten ALD-
Fenster, sind die Voraussetzungen gegeben, dass der ALD-Prozess, wie
oben beschrieben, abläuft. Die Temperatur sollte nicht zu niedrig sein.
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Die Ausgangsstoﬀe können ansonsten auf der Oberﬂäche kondensieren
oder die thermische Aktivierungsenergie kann nicht aufgebracht werden,
sodass die Reaktion nicht stattﬁndet [105]. Ist die Temperatur zu hoch,
können die Reaktanten bereits in der Gasphase zersetzt werden oder die
für die nachfolgende Reaktion wichtige Oberﬂächenterminierung kann
desorbiert werden [105].
Der Schichtdickenzugewinn pro Zyklus beträgt in etwa 1,1Å [106,
107]. Wenn man die Dicke einer „Monolage“ Al2O3 anhand der Dichte
und der „Al2O3“-Anzahl pro Volumen abschätzt, so erhält man einen
Wert von 3,8Å [105]. Es wird daher in Wirklichkeit nur ein Bruchteil
einer „Monolage“ Al2O3 pro Zyklus aufgebracht. Ursache hierfür ist,
dass bei den üblichen Prozesstemperaturen auch ein Verlust der Methyl-
bzw. Hydroxylterminierung möglich ist und folglich nicht eine komplette
„Monolagen“-Abscheidung stattﬁndet [105, 107].
Diese schrittweise Abscheidung von einzelnen Schichten pro Zyklus
ermöglicht ein gezieltes und kontrolliertes Wachstum von sehr dünnen
Schichten im Bereich von wenigen Ångström, die auch bei hohen Aspekt-
verhältnissen winkelgetreu wachsen [105]. Sie weisen eine nahezu stöchio-
metrische Zusammensetzung auf [104]. Zudem können große dielektri-
sche Konstantenmit ALD-Oxiden erzielt werden [104]. Die ALD-Methode
bietet daher einen Weg zur Abscheidung von dünnen, konformen FET-
Isolatorschichten mit großer Flächenkapazität [104]. Für Graphen stellt
die schlechte Nukleation, d. h. das Wachstum der ersten geschlossenen
Lage, eine gewisse Herausforderung dar [105, 108], die bis jetzt noch nicht
ohne weitere Einschränkungen gelöst ist. Auf diese Problematik und mög-
liche Lösungsansätze wird jedoch noch einmal gesondert in Kap. 5 und 6
eingegangen.
Für diese Arbeit wurde ein Reaktor des Types F-120 SAT von ASM
Microchemistry verwendet. Während des gesamten Prozesses wurde reiner
5.0 Stickstoﬀ mit einem Fluss von 300 sccm in die Kammer eingelassen,
sodass in Verbindung mit der angeschlossenen Drehschieberpumpe sich
ein konstanter Gleichgewichtsdruck von wenigen mbar einstellt. Als Aus-
gangsstoﬀe wurden TMA (Optograde, Rohm and Haas) und Reinstwasser
benutzt. Für die Expositionszeiten wurden die bereits für diese Anlage
bewährten Prozessparamter von Speck [89] übernommen: TMA-Puls 2 s,
Spülen nach TMA-Puls 4 s, Wasserpuls 4 s und Spülen nach Wasser-Puls













Abbildung 3.6: Energieniveau-Diagram der Photo-




Die röntgeninduzierte Photoelektronenspektroskopie (engl. x-ray photo-
electron spectroscopy, XPS) ist eine Messmethode zur Charakterisierung
von Oberﬂächen. Mit ihr lassen sich nicht nur die elementare Zusam-
mensetzung qualitativ wie auch quantitativ bestimmen, sondern auch
Rückschlüsse auf die vorhandenen chemischen Verbindungen ziehen. Des
Weiteren kann sie zur Bestimmung des Oberﬂächenpotentials in Halb-
leitern verwendet werden. Die Informationstiefe des Spektrums wird
vorwiegend von der inelastischen mittleren freien Weglänge der emit-
tierten Elektronen bestimmt, welche in der Größenordnung von 5–20Å
liegt [109]. Die Photoelektronenspektroskopie ist daher eine sehr oberﬂä-
chenempﬁndliche Methode.
Der Messprozess
Der prinzipielle Messvorgang läuft wie folgt ab: Auf die Probenober-
ﬂäche wird monochromatische Röntgenstrahlung fokussiert. Als Quelle
kann eine Röntgenröhre dienen, deren spektrale Verteilung mittels ei-
nes Monochromators auf einen kleinen spektralen Bereich beschränkt
wird. Häuﬁg kommen hierfür die AlKα-Linie mit einer Photonenenergie
ℏ𝜔 = 1486,6 eV oder die MgKα-Linie mit 1253,6 eV zum Einsatz [110].
Die hochenergetischen Photonen regen durch den äußeren Photoeﬀekt
Photoelektronen an. Im Analysator wird nun die Photoelektronenrate
als Funktion der kinetischen Energie der Elektronen gemessen. Analy-
sator und Probe beﬁnden sich im elektrischen Kontakt, sodass sich ein
gemeinsames Fermi-Niveau einstellt.






















Abbildung 3.7: XPS-Übersichtsspektrum einer SiC-Oberﬂäche die mit CF4-Plasma behan-
delt wurde.
unter anderem Vielteilcheneﬀekte vernachlässigt sind. Auf diese wird
jedoch weiter unten noch separat eingegangen. Zunächst beﬁndet sich das
Elektron in seinem Ausgangszustand. Durch die Photoabsorption wird
es auf ein Energieniveau weit über dem Vakuumniveau angeregt. In der
Regel haben Probe und Analysator nicht die gleiche Austrittsarbeit, d. h.
𝛷P ≠ 𝛷A. Daher erfährt das Elektron nach Verlassen der Probenoberﬂäche
eine Beschleunigung auf Grund der Potentialdiﬀerenz zwischen Oberﬂä-
che und Analysator. Wird das Elektron im Analysator detektiert, so kennt
man seine kinetische Energie 𝐸kin. Die Bindungsenergie des Elektrons
lässt sich mit [111]
𝐸B = ℏ𝜔 − 𝐸kin −𝛷A (3.5)
berechnen. Die Bindungsenergie wird daher per Deﬁnition relativ zum
Fermi-Niveau gemessen. Möchte man die Bindungsenergie in Bezug zum
Vakuumniveau bestimmen, so muss die Austrittsarbeit der Probe 𝛷P be-
kannt sein, was häuﬁg nicht der Fall ist [111]. Die Kalibrierung von 𝛷A
kann anhand von gemessenen Emissionslinienmit bekannter Bindungsen-
ergien bestimmt werden. Typischerweise wird hierfür die Au4f 7/2-Linie
einer reinen Goldoberﬂäche verwendet, welche eine Bindungsenergie von
84,0 eV aufweisen sollte [110].
In Abb. 3.7 ist das Übersichtsspektrum einer CF4-Plasma behandelten
SiC-Probe im Bereich einer Bindungsenergie von 0–800 eV dargestellt. Die
einzelnen Emissionslinien lassen sich mit Hilfe eines Referenzwerkes (z. B.
Ref. [112]) einzelnen Rumpfniveaus zuordnen. So lässt sich die elemen-
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tare Zusammensetzung auf der untersuchten Oberﬂäche bestimmen. In
diesem Beispiel ﬁndet man neben Silizium und Kohlenstoﬀ auch Fluor
und Sauerstoﬀ auf der Probenoberﬂäche. Jede dieser Emissionslinien hat
zu höheren Bindungsenergien weitere Nachbarlinien mit niedriger Inten-
sität. Hierbei handelt es sich um Elektronen, die inelastisch an Plasmonen
gestreut wurden. Ihre kinetische Energie ist folglich um einen diskreten
Wert verringert [109]. Es treten jedoch auch kontinuierliche inelastische
Streuungen auf, welche nach jeder Emissionslinie einen Anstieg des Un-
tergrundes verursachen.
Endzustandseﬀekte
Man gehe zunächst von einem System mit 𝑁 Elektronen aus, welches
sich im Grundzustand mit der Gesamtenergie 𝐸i(𝑁) beﬁnden soll. Wird
nun ein Photon der Energie ℏ𝜔 unter Emission eines Elektrons absorbiert,
beﬁndet sich das ionisierte System in einem angeregten Zustand mit der
Energie 𝐸f(𝑁 − 1, 𝑘), wobei 𝑘 das Niveau angibt, von dem das Elektron
entnommen wurde. Das Photoelektron hat nun eine kinetische Energie
𝐸′kin bezüglich des Vakuumniveaus 𝐸
′
Vak. Die Energieerhaltung erfordert,
dass [111]
𝐸i(𝑁) + ℏ𝜔 = 𝐸f(𝑁 − 1, 𝑘) + 𝐸′kin (3.6)
erfüllt ist. Die Bindungsenergie bezüglich des Vakuumniveaus ist dann
𝐸VB = 𝐸
f(𝑁 − 1, 𝑘) − 𝐸i(𝑁). (3.7)
Das XPS-Spektrum hängt daher nicht nur vom Ausgangszustand des
𝑁-Elektronensystems ab, sondern auch vom Endzustand des (𝑁 − 1)-
Elektronensystems. Die Bindungsenergie ist daher nicht nur vom Aus-
gangszustand bestimmt, sondern sogenannte Endzustandseﬀekte (engl.
ﬁnal state eﬀects) können sie beeinﬂussen.
Ein sehr häuﬁger Endzustandseﬀekt ist die Spin-Bahn-Aufspaltung.
Die Spin-Bahn-Aufspaltung führt zu einer Doppellinie, einem sogenann-
ten Doublett. Sie tritt bei allen Emissionslinien eines Rumpfniveaus mit
Bahndrehimpuls 𝑙 ≠ 0 auf, d. h. bei allen Elektronen, welche nicht aus
einem s-Orbital stammen. Wird ein Elektron aus einem Rumpfniveau
mittels Photoemission entfernt, so lässt es ein zweites Elektron im selben
Orbital zurück. Dieses hat nun einen Spin der entweder parallel oder
antiparallel zum Bahndrehimpuls ist. Aufgrund der Spin-Bahn-Kopp-
lung führt dies zu einer Energieaufspaltung im Endzustand [113]. Für
p-Orbitale ist das Intensitätsverhältnis der p3/2- und p1/2-Emissionslinie




Es gibt mehrere Faktoren, welche die Linienbreite beeinﬂussen: die Auflö-
sung des Spektrometers, die Kopplung des erzeugten Lochs an Phono-
nen und die intrinsische Lebensdauer des Lochs [110]. Die ersten beiden
führen zu einer Gauß-Verbreiterung des intrinsischen Spektrums. Die
Lebensdauer 𝜏 ist mit der Halbwertsbreite (engl. full width at half maximum,





verknüpft [110]. Vergleicht man ein tiefliegendes Rumpfniveau, wie z. B.
das Gold 1smit dem höher liegenden 4f, so stehen einem Loch im ersteren
mehr elektronische Übergänge zur Verfügung, um wieder gefüllt zu wer-
den. Die daraus resultierende kürzere Lebensdauer, hat zur Folge, dass
das Au 1s eine größere Linienbreite hat, als das Au4f -Niveau [110].








wobei 𝛾 die halbe Halbwertsbreite (2𝛾 = 𝛤), 𝜖 die Energie bezüglich der
Linienposition 𝐸0 (𝜖 = 𝐸−𝐸0) und 𝐼0 die Intensität der Linie ist. Das soge-
nannte Voigt-Proﬁl, welches die Linienverbreiterung durch Spektrometer
und Phononenkopplung berücksichtigt, ergibt sich aus der Faltung von
𝐼L(𝜖)mit der Gauß-Verteilung.
Die Linienform von Metallen, oder um genau zu sein, von Materialien,
welche nahe dem Fermi-Niveau besetzte und unbesetzte Zustände auf-
weisen, wird durch einen Endzustandseﬀekt asymmetrisch verbreitert.
Die mögliche, gleichzeitige, niederenergetische Anregung von Elektro-
nen nahe dem Fermi-Niveau während der Photonabsorption, kann zu
einemAnstieg der Endzustandsenergie führen. Die Bindungsenergie nach
Gl. (3.7) wird folglich ebenfalls größer. Die mathematische Beschreibung
der daraus resultierenden asymmetrischen Linienform hängt von den
Näherungen ab, die insbesondere für die Lochlebensdauer und die soge-
nannte Relaxationsenergie 𝜂 getroﬀen werden [114]. In der sudden approxi-
mationmit 𝜂 → ∞ erhält man die Doniach-Šunjić-Linienform [115] und
im adiabatischen Grenzfall mit 𝛾 → 0 die sogenannte (z. B. in Ref. [109])
Mahan-Linienform [116, 117]. Für viele Metalle konnte die Doniach-Šun-



























Abbildung 3.8: (a) Si 2p-Rumpfniveauspektrum einer SiN-Oberﬂäche gemessen unter den
Winkeln 0° und 60° zur Flächennormalen. (b) Schematische Darstellung der größeren
Oberﬂächenempﬁndlichkeit bei einem Emissionswinkel von 60° im Vergleich zu 0°.
werden, aber nicht für Palladium. Dieses kann jedoch mit der Mahan-
Linienform angepasst werden [118]. Ein praktischer Vorteil der Mahan-
Linienform ist dadurch gegeben, dass im Gegensatz zur Doniach-Šunjić-
Linienform das Flächenintegral nicht divergent ist und sie dadurch für
quantitative Bestimmungen eingesetzt werden kann. Hüfner [109] emp-
ﬁehlt daher ausdrücklich die Verwendung der Mahan-Linienform. Der














mit der Heaviside-Funktion Θ, der eulerschen Gammafunktion Γ und
dem Asymmetrieparameter 𝛼. Die spektrale Funktion erhält man mit-
tels der Faltung von 𝐼M mit der Spektrometerfunktion, d. h. mit einer
Gauß-Verteilung. Es werden jedoch bessere Übereinstimmungen mit den
Messwerten erzieht, wenn 𝐼M mit einem Voigt-Proﬁl gefaltet wird.
Oberﬂächenanaylse
Betrachtet man die Emissionslinie eines Rumpfniveaus imDetail, so lassen
sich weitere Aussagen über die Beschaﬀenheit der untersuchten Oberﬂä-
che treﬀen, neben der elementaren Zusammensetzung. Die chemischen
Bindungspartner eines Atoms haben einen messbaren Einﬂuss auf die
Bindungsenergie seiner Rumpfelektronen. Zwar sind die Valenzelektro-
nen vornehmlich an der chemischen Bindung beteiligt, aber abhängig
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von der Elektronegativität der Bindungspartner kommt es zu einer un-
terschiedlichen Ladungsverteilung. Diese hat durch die Wechselwirkung
von Valenz- und Rumpfelektronen auch Einﬂuss auf die Bindungsenergie
der Rumpfelektronen [119]. Die Änderung der Bindungsenergie wird als
chemische Verschiebung bezeichnet, welche abhängig vom Ladungstransfer
zwischen den Bindungspartnern bis zu 10 eV betragen kann [120].
Als Beispiel soll hier Abb. 3.8a dienen. Sie zeigt das Si 2p-Spektrum
einer Siliziumnitridschicht. Es ist deutlich erkennbar, dass das Emissions-
spektrum aus zwei Komponenten2 besteht. Die ausgeprägtere Kompo-
nente wird den Siliziumatomen zugeordnet, welche vier Stickstoﬀatome
als Bindungspartner haben. Die zweite Komponente gehört zu Silizium-
atomen mit vier gebundenen Sauerstoﬀatomen. Da die Elektronegativität
von Sauerstoﬀ größer ist als die von Stickstoﬀ, ist die zweite Komponente
zu größeren Bindungsenergien verschoben.
Noch ist bei diesem Beispiel unklar, wie die Schicht tatsächlich zusam-
mengesetzt ist. So kann sich auf der Siliziumnitridschicht SiO2 beﬁnden
oder es könnte sich tatsächlich um eine Siliziumoxinitridschicht handeln.
Um dies genauer zu ergründen, nützt man die Oberﬂächenempﬁndlich-
keit der XPS-Methode aus. In Abb. 3.8a ist neben derMessung unter einem
Winkel von 0° zur Oberﬂächennormalen eine Messung gezeigt, bei der
die Photoemission unter einemWinkel von 60° zur Oberﬂächennormalen
gemessenwurde.Wie in Abb. 3.8b veranschaulicht, muss ein Elektron, das
aus gleicher Tiefe angeregt wird, unter 60° einen doppelt so weiten Weg
zurücklegen, um an die Oberﬂäche zu gelangen. Die Wahrscheinlichkeit
einer inelastischen Streuung ist folglich erhöht. Messungen unter 60° wei-
sen somit eine größere Oberﬂächenempﬁndlichkeit auf. Da in Abb. 3.8a
die Si−O-Komponente verglichen mit der Si−N-Komponente unter 60°
deutlich intensiver ist, beﬁndet sich das SiO2 nahe der Oberﬂäche bzw.
bildet diese.
Alle in dieser Arbeit gezeigten XPS-Spektren wurden – wenn nicht
anders angegeben – unter einem Emissionswinkel von 0° zur Flächen-
normalen gemessen. Zur Bestimmung der kinetischen Energie kam ein
SPECS Phoibos 150-Analysator zum Einsatz. Als Röntgenlicht-Quelle
diente die Strahlung einer AlKα-Röntgenröhre (SPECS XR50), welche
mittels eines SPECS Focus 500 monochromatisiert wurde.
2Aufgrund der Spin-Bahn-Aufspaltung handelt es sich genau genommen umdie Summe





Die Raman-Spektroskopie ist eine gut geeignete Messmethode für die
Charakterisierung von Graphen. Mit ihr lässt sich Graphen als solches
identiﬁzieren und die Anzahl der Lagen bestimmen. Die Methode lässt
aber auch Rückschlüsse zur Qualität bzw. Defektdichte, teilweise sogar
zur Defektart zu [121]. Ebenso können Ladungsträgerkonzentration und
Verspannung abgeschätzt werden [122–124].
Bei der Raman-Streuung handelt es sich um die inelastische Streuung
von Licht an Feststoﬀen [125]. In Kristallen ﬁndet die Streuung unter der
Anregung bzw. Abregung einer oder mehrerer Gitterschwingungen statt.
Aufgrund der Energieerhaltung muss gelten [126]:
ℏ𝜔1 = ℏ𝜔2 ± 𝐸f, (3.11)
wobei 𝜔1 die Frequenz des einfallenden Photons, 𝜔2 die Frequenz des
emittierten Photons und 𝐸f die Energie der erzeugten (−𝐸f) bzw. vernich-
teten (+𝐸f) Phononen ist. Hat das Licht nach der Streuung eine niedrigere
Photonenenergie spricht man von der Stokes-Linie, ist 𝜔2 größer als 𝜔1
spricht man von der Anti-Stokes-Linie [127]. Da bei der Anti-Stokes-Li-
nie ein Phonon vernichtet wird, und dafür oﬀensichtlich vorhanden sein
muss, hängt diese Linie stark von der Temperatur ab [127]. Im Folgenden
werden nur die intensiveren Stokes-Linien behandelt.
Bei einem Raman-Prozess erster Ordnung wird lediglich ein Phonon
erzeugt. Neben der Energieerhaltung gilt auch die Quasi-Impulserhaltung
𝒌1 = 𝒌2 + 𝒒, (3.12)
wobei 𝒌1 und 𝒌2 die Wellenvektoren des einfallenden bzw. des gestreuten
Photons sind und 𝒒 der Wellenvektor des erzeugten Phonons [126]. Der
Betrag von 𝑘1 bzw. 𝑘2 ist deutlich kleiner als der Betrag eines Gittervektors,
folglich gilt näherungsweise
𝒒 ≈ 0. (3.13)
Es können daher mit diesem Prozess nur Phononen nahe des Γ-Punktes
der phononischen Dispersion angeregt werden.
Bei einem Raman-Prozess zweiter Ordnung werden zwei Phononen
mit den Wellenvektoren 𝒒1 und 𝒒2 erzeugt, sodass die Quasi-Impulser-
haltung erfordert






















Abbildung 3.9: Raman-Spektrum einer QFMLG-Probe. Es sind sowohl die beobachteten
als auch durch farbliche Hervorhebung die möglichen Banden von Graphen eingezeichnet.
Unter der Verwendung von 𝑘1, 𝑘2 ≈ 0 vereinfacht sich Gl. (3.14) zu
𝒒1 ≈ −𝒒2. (3.15)
Die beiden erzeugten Phononen haben also einen entgegengesetzten Im-
puls, der nicht zwingend gleich null sein muss.
Ein wichtiger Punkt für die nachfolgende Diskussion der Raman-Lini-
en vonGraphen ist, dass eine Erzeugung bzw.Vernichtung eines odermeh-
rerer Phononen durch das einfallende Licht nicht direkt geschieht, son-
dern indirekt über eine vorangegangene Anregung eines Elektrons [128].
Anders gesagt, es wird ein Elektron-Loch-Paar erzeugt, das über den Um-
weg der phononischen Wechselwirkung lichtemittierend rekombiniert.
Diese Anregungenmüssen nicht unbedingt in einen statisch existierenden
elektrischen Zustand erfolgen, sondern können auch in einen virtuellen
Zwischenzustand passieren [129]. Für viele Halbleiter ist dies sogar die
Regel. Zum Beispiel besitzt 6H-SiC eine Bandlücke die größer ist als die
üblicherweise verwendete Photonenenergie und weist trotzdem Raman-
Streuung auf [130].Wird hingegen das Elektron in einen tatsächlich existie-
renden elektrischen Zustand angeregt, bezeichnet man dies als resonante
Raman-Streuung. Die resonante Anregung erhöht die Streuwahrschein-
lichkeit und verstärkt dadurch die Intensität des Raman-Signals [126]. In
Graphen ist aufgrund der nicht vorhandenen Bandlücke und der linearen




Abbildung 3.93 zeigt ein typisches Raman-Spektrum einer QFMLG-
Probe. Die Intensität ist über der Raman-Verschiebung ℏ𝛺 = ℏ(𝜔1 −𝜔2)
aufgetragen. Üblicherweise wird die Raman-Verschiebung nicht direkt als














wobei 𝜆1 und 𝜆2 die Wellenlänge des einfallenden bzw. gestreuten Lichtes
ist. Bei dem hier gezeigten Spektrum handelt es sich nicht um die Rohda-
ten, sondern es wurde bereits das Spektrum einer nicht graphitisierten
SiC-Probe abgezogen [131], da gerade im Bereich von 1480–1800 cm−1 die
Zweiphononen-Bande des SiC-Substrates intensiv und strukturreich ist.
Mit diesen so angepassten Daten können nun mehrere Banden identiﬁ-
ziert werden: die D-Linie bei ∼ 1350 cm−1, die G-Linie bei ∼ 1590 cm−1,
die (D+D″)-Linie bei ∼ 2460 cm−1 und die 2D-Linie bei ∼ 2690 cm−1.
Des Weiteren sind in Abb. 3.9 die Positionen der hier nicht beobachteten
D′- und (D+D′)-Linien nach Ferrari und Basko [132] eingezeichnet. Im
Folgenden sollen nun die zugrunde liegenden Prozesse für die verschie-
denen Linien kurz beschrieben werden. Die verwendete Nomenklatur
und auch die Entstehungserklärungen sind von Ferrari und Basko [132]
übernommen.
Für einen Prozess erster Ordnung kommen in einem perfekten Kristall
nur Phononen mit einem sehr kleinen Impuls in Frage, d. h. in der Nähe
des Γ-Punktes. Hierbei wird wie in Abb. 3.10a dargestellt ein Elektron-
Loch-Paar erzeugt. Durch die Streuung verliert das Elektron an Energie,
wobei der Impuls nahezu konstant bleibt. Die Raman-Verschiebung des
durch die Rekombination emittierten Lichtes liegt im Bereich der Energie
der optischen Phononen beim Γ-Punkt, dies entspricht einer Wellenzahl
von ca. 1580 cm−1. Es handelt sich daher um die G-Linie. Lange Zeit
ging man davon aus, dass es sich bei diesem Prozess um eine resonante
Streuung handelt. Erst 2009 wurde vorhergesagt, dass sich gerade die
resonanten Prozesse durch destruktive Quanteninterferenz gegenseitig
aufheben [133]. Kurze Zeit darauf wurde das auch experimentell bestä-
tigt [134, 135]. Da die G-Linie unabhängig von der elektronischen ist und
nur von der phononischen Bandstruktur abhängt, ist diese nicht nur bei
Graphen oder Graphit zu beobachten, sondern tritt auch bei anderen




(a) G-Linie (b) D-Linie (c) D′-Linie
(d) 2D-Linie (e) 2D-Linie
Abbildung 3.10: Elektrische Übergänge der Raman-Prozesse für Monolagen-Graphen: (a)
die G-Linie, (b) die D-Linie, (c) die D′-Linie, (d) die dreichfach-resonante und (e) die dop-
pelt-resonante 2D-Linie. Für (b-e) existieren auch noch weitere konkurrierende elektrische
Übergänge, vgl. hierzu Ref. [132]. Die blauen senkrechten Pfeile geben das einfallende bzw.
ausfallende Licht an, die gestrichelten Linien stehen für inelastische Streuung unter Erzeu-
gung eines Phonons, die gepunkteten Linien für elastische Defektstreuung. (nach Ferrari
und Basko [132])
sp²-hybridisierten Kohlenstoﬀ enthaltenden Materialien auf, wie z. B. bei
amorphem Kohlenstoﬀ [136].
Es können neben der G-Linie noch weitere Einzel-Phononenprozesse
auftreten, namentlich die D- und D′-Moden. Die Namensgebung weist
schon auf die Ursache dieser Linien hin: das D steht für Defekte. In der An-
wesenheit von Defekten in der Graphenlage, wenn also ein nicht perfektes
Gitter vorliegt, ist die Quasi-Impulserhaltung etwas aufgeweicht [132].
Abbildung 3.10b zeigt die elektronischen Übergänge, die während des
Prozesses der D-Linie stattﬁnden. Das resonant-angeregte Elektron wird
unter der Erzeugung eines TO-Phonons nahe des K-Punktes in einen
reellen Zustand des benachbarten K′-Kegels gestreut [132]. An einem
Defekt wird das Elektron im Impulsraum elastisch zurück gestreut, so-
dass das Elektron-Loch-Paar emissiv rekombinieren kann. Die Raman-
Verschiebung liegt bei ca. 1350 cm−1. Ein ähnlicher Prozess liegt der D′-
Mode zugrunde. Dabei wird das angeregte Elektron innerhalb eines Dirac-
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Kegels gestreut, auch hier erfolgt die Rückstreuung elastisch an einem
Defekt wie in Abb. 3.10c gezeigt wird. Für diesen Prozess werden Phono-
nen mit einem relativ kleinen Impuls benötigt, d. h. Phononen um den Γ-
Punkt. Auf Grund der Kohn-Anomalie haben sie leicht größere Energie
als die Phononen direkt am Γ-Punkt, sodass die Raman-Verschiebung mit
∼ 1620 cm−1 etwas größere ist als bei der G-Linie [132]. Die Intensität der
D′-Mode ist typischerweise viel geringer als die der D-Bande, und daher
bei niedriger Defektdichte kaum messbar [121]. Durch das Verhältnis der
Intensitäten von der D′- zur D-Linie können aber Rückschlüsse auf die
Art der Defekte getroﬀen werden [121].
Im Gegensatz dazu handelt es sich bei der 2D-Linie um einen Zwei-
Phononen-Prozess. Wie der Name schon andeutet, ist sie ein Oberton
der D-Mode. Anders als bei der D-Mode sind aber keine Defekte vonnö-
ten, da die Quasi-Impulserhaltung erfüllt wird, wenn beide erzeugten
Phononen einen entgegengesetzten, betragsmäßig gleichen Impuls be-
sitzen. Abbildung 3.10d zeigt hierfür die elektrischen Übergänge auf.
Das resonant angeregte Elektron wird mittels eines LO-Phonons auf ei-
nen benachbarten Dirac-Kegel gestreut. Das zurückgelassene Loch wird
ebenfalls unter der Erzeugung eines LO-Phonons auf denselben Dirac-
Kegel resonant gestreut, sodass Loch und Elektron emissiv rekombinieren
können. Da jeder der drei Übergänge resonant ist, liegt hier ein dreifach
resonanter Raman-Prozess vor. Abbildung 3.10e zeigt auch einen mögli-
chen zweifach resonanten Prozess. Die Raman-Verschiebung beträgt ca.
2690 cm−1 – wie erwartet ungefähr das Doppelte der D-Linienposition.
Aufgrund der zweifachen bzw. dreifachen Resonanz der 2D-Linie, hängt
ihre Existenz bzw. ihre Form stark von der elektronischen Bandstruktur
ab. So weist die Puﬀerschicht auf der SiC(0001)-Oberﬂäche trotz ähnli-
cher Phononendispersion keine 2D-Bande auf [137]. Bei Bilagengraphen
sind mehrere elektrische Übergänge möglich, sodass die 2D-Bande aus
mehreren Komponenten besteht. Anhand der Breite der 2D-Bande (und
auch der Position) lässt sich die Anzahl der Graphen- bzw. Graphitlagen
bestimmen [136].
Es gibt noch weitere Raman-Prozesse höherer Ordnung, wie z. B. die
(D+D″)-Bande, welche der 2D-Mode ähnelt, da die gleichen elektrischen
Übergänge stattﬁnden. Allerdings haben die beteiligten Phononen andere
Energien, woraus eine unterschiedliche Raman-Verschiebung resultiert.
Die (D+D′)-Linie ist ebenfalls eine Kombinationsmode. Sie tritt nur ge-
meinsam mit der D′-Linie auf.
















Abbildung 3.11: Schematische Darstellung der
Kraft zwischen Cantilever-Spitze und Probenober-
ﬂäche. (Nach Oura et al. [120])
kro-Raman-Aufbaumit einem Jobin Yvon T64000 Spektrometer und einem
Frequenz verdoppelnden Nd:YVO4-Laser verwendet. Die Wellenlänge
des verwendeten Laserlichtes beträgt 𝜆 = 532nm. Dies entspricht einer
Photonenenergie von ∼ 2,3 eV.
3.2.3 Rasterkraftmikroskopie
Die Rastersondenmikroskopie bildet eine ganze Klasse von verschiedenen
Messmethoden. Diese haben alle gemeinsam, dass mittels piezoelektri-
scher Aktoren eine Sondenspitze über die Probenoberﬂäche geführt wird,
wobei der Spitzenradius nur wenige Nanometer beträgt bzw. nur aus
einigen Atomen besteht [120]. Dabei wird eine Wechselwirkung zwischen
Spitze und Oberfäche gemessen. Bei der Rastertunnelmikroskopie ist dies
der Tunnelstrom zwischen Sonde und Probe, bei der Rasterkraftmikro-
skopie (AFM, engl. atomic force microscopy) ist es die Kraft, die auf die
Spitze wirkt. Die Kraft wird hierbei durch die Auslenkung des Cantilever
(engl. cantilever, freitragender Ausleger) gemessen, wobei bereits Auslen-
kungen im Bereich von 10−2Å aufgelöst werden können [120]. Während
einer Messung wird ein Bereich der Probenoberﬂäche abgetastet und der
Abstand von Spitze zu Probe so nachgeregelt, dass die gemessene Kraft
konstant bleibt.
Abbildung 3.11 zeigt den qualitativen Verlauf der Kraft als Funktion
des Spitzenabstandes. Nahe der Probenoberﬂäche ist die Kraft repul-
siv, weiter entfernt ist sie aufgrund der Van-der-Waals-Wechselwirkung
attraktiv. Dies ermöglicht mehrere Messmodi, z. B. den Kontaktmodus.
Bei diesem beﬁndet sich die Spitze im abstoßenden Kraftbereich nahe
des Gleichgewichtsabstandes und berührt die Oberﬂäche bereits sanft.
Beim Nichtkontaktmodus beﬁndet sich die Messspitze im anziehenden















Abbildung 3.12: Aufbau einer Hall-Teststruktur zur Bestimmung des Flächenwiderstandes
und der Flächen-Hall-Konstante. Neben den Spannungsabgreifpunkten (1–4), Source- (S)
und Drain-Elektrode (D) ist auch eine Steuerelektrode (G) eingezeichnet, mit der sich die
Ladungsträgerkonzentrationen und damit auch u�sh und u�Hsh variieren lassen.
betrieben [138]. Hierbei wird der Spitze eine Schwingung mit einer Fre-
quenz nahe der Resonanz aufgezwungen. Die Wechselwirkung zwischen
Oberﬂäche und Cantileverspitze wirkt der Schwingung dämpfend entge-
gen. Das ganze System ist einem gedämpften harmonischen Oszillator
mit äußerem Antrieb ähnlich. Die Dämpfung hat neben einer Phasen-
verschiebung zwischen erzeugender und tatsächlicher Schwingung ei-
ne Verminderung der Schwingungsamplitude zur Folge. Mittels eines
ausgeklügelten Regelkreislaufs wird der Abstand zwischen Sonde und
Probe so angepasst, dass die gedämpfte Schwindungsamplitude konstant
bleibt [138].
In dieser Arbeit wurde das Instrument XE-100 von Park Systems ver-
wendet. Alle Messungen wurden an Luft bei Raumtemperatur durchge-
führt. Bei allen Messungen wurde der Apparat im Nichtkontaktmodus
betrieben.
3.2.4 Transport-Charakterisierung mittels Hall-Eﬀekt
Die Leitfähigkeit stellt eine wichtige und charakteristische Eigenschaft
eines Materials dar. Sie setzt sich aus der Beweglichkeit und der Konzen-
tration der Löcher- und Elektronen-Ladungsträger zusammen. Daher ist
es oftmals aufschlussreich, wenn diese Größen getrennt von einander be-
stimmtwerden können. Dies ermöglicht der Hall-Eﬀekt, welcher ausnützt,
dass sich Löcher und Elektronen unterschiedlich in einem magnetischen
Feld verhalten.
Abbildung 3.12 zeigt den wesentlichen Aufbau einer Teststruktur, mit
der sowohl der Flächenwiderstand 𝑅sh als auch die Flächen-Hall-Kon-
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stante 𝑅Hsh gemessen werden können. Neben den ohmschen Kontakten
für Source (S) und Drain (D) gibt es noch vier weitere Kontakte, die über
senkrecht zum Hauptkanal stehende, schmale Graphenkanäle mit dem
Hauptkanal verbunden sind. Jeweils zwei der Nebenkanäle liegen einan-
der gegenüber (1 und 3 bzw. 2 und 4).
Misst man nun den Spannungsabfall 𝑈21 zwischen Kontakt 1 und 2







berechnet werden. Man hat somit direkten Zugang zu 𝑅sh und muss
nicht erst durch Annahmen, separate Messungen oder Anpassungen den
Kontaktwiderstand vom Gesamtwiderstand abziehen.
Um die Ladungsträgerkonzentration zu bestimmen, nützt man den
Hall-Eﬀekt aus. Es soll weiterhin das Bauelement in Abb. 3.12, mit einem
Strom 𝐼D, der in 𝑥-Richtung ﬂießt, betrachtet werden. Die Spannung senk-
recht zum Hauptkanal 𝑈31 sollte idealerweise, wenn die Nebenkanäle zu
einander nicht versetzt sind, ohne äußeres Magnetfeld gleich null sein.
Bringt man jedoch das Bauelement in ein in 𝑧-Richtung zeigendes Ma-
gnetfeld, so werden die Ladungsträger aufgrund der Lorentz-Kraft etwas
in 𝑦-Richtung abgelenkt [57], bis die Ladungsansammlung so groß ist,
dass sich die Kräfte durch das elektrische Gegenfeld und das Magnetfeld
gegenseitig aufheben. In einem Lochleiter hat man daher in Richtung
von Kontakt 3 mehr positive Ladung und die Potentialdiﬀerenz 𝑈31, auch
Hall-Spannung 𝑈H genannt, ist positiv. Bei einem Elektronenleiter ist
analog𝑈H negativ. Die daraus abgeleitete Größe nennt man Flächen-Hall-











𝐵 ist hier die magnetische Flussdichte.
In der Praxis ist es nicht immer gegeben, dass sich beide Nebenkanä-
le exakt gegenüber liegen und so ein Spannungsabfall 𝑈31,0 auch ohne
Magnetfeld beobachtbar ist. Die gemessene Spannung 𝑈31 ist die Summe
von 𝑈H und 𝑈31,0, also 𝑈31 = 𝑈H + 𝑈31,0. Mit einer zweiten Messung
bei einer anderen magnetischen Flussdichte kann 𝑈H über die Diﬀerenz
4Sie wird auch als Flächen-Hall-Koeﬀezient bzw. -Widerstand bezeichnet.
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wobei 𝛥𝑅13 und 𝛥𝐵 die Diﬀerenz der Messwerte aus der ersten und zwei-
ten Messung sind.
Der Zusammenhang zwischen Elektronen- und Löcherkonzentration







gegeben [139]. Hier ist 𝑏 das Verhältnis von Elektronen- und Löcherbe-
weglichkeit 𝜇e/𝜇h und 𝑟 ist das Hall-Streuverhältnis. Für 3-dimensionale
Halbleiter hat 𝑟 einen Wert zwischen 1 und 2 [57]. Für Graphen wird
üblicherweise, oft stillschweigend, 𝑟 = 1 verwendet, worauf auch experi-
mentelle Ergebnisse hinweisen [8].
Überwiegt eine der Ladungsträgerkonzentrationen deutlich, d. h. 𝑛 ≫








Diese Näherung wird als Ein-Band-Näherung bezeichnet, da nur eine
Ladungsträgerart und somit nur der Transport in Valenz- oder Leitungs-
band berücksichtigt wird. Man kann mittels der Ein-Band-Näherung also
direkt die Ladungsträgerkonzentration und anhand des Vorzeichens von





In den beiden Pionierarbeiten zu Graphen, welche 2005 im Band 438
der Zeitschrift Nature erschienen [7, 8], wurden bereits steuerspannungs-
abhängige Messungen der inversen Flächen-Hall-Konstante präsentiert.
Die Messreihe von Zhang et al. [8] bestand lediglich aus wenigen Mess-
punkten, sodass eine der besonderen Eigenschaften von Graphen hier
verborgen blieb. Nahe der Ladungsneutralität ist Graphen ein bipolarer
Leiter, das bedeutet, dass sowohl Elektronen als auch Löcher einen signi-
ﬁkanten Anteil am Ladungstransport beitragen. Dies hat zur Folge, dass
die inverse Flächen-Hall-Konstante divergiert, wie bei Novoselov et al. [7]
(s. Abb. 4.1) zu sehen ist. Die Flächen-Hall-Konstante wird gewöhnlich
zur Bestimmung der Ladungsträgerbeweglichkeit verwendet. Aber gera-
de in dem Bereich, wo die Ladungsträgerbeweglichkeit am höchsten ist,
nämlich nahe der Ladungsneutralität [8, 22], beﬁndet sich diese Polstelle,
mit der Folge, dass die Hall-Beweglichkeit klein wird (s. Abschn. 3.2.4).















Abbildung 4.1: Die inverse Flächen-Hall-Kon-
stante, entnommen aus der Arbeit vonNovoselov
et al. [7].
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Abbildung 4.2: Schematischer Aufbau einer
GIM-Diode
Für eine adäquate Berechnung der Flächen-Hall-Konstante muss man
mehrere Eigenschaften von Graphen in Betracht ziehen. Zum einen muss
die Elektronen- und Löcherkonzentration in Abhängigkeit des Oberﬂä-
chenpotentials bestimmt werden, auch wenn durch thermische Anregung
beide Arten vorhanden sind. Dies wurde bereits in Abschn. 2.1.2 themati-
siert. Ein zweiter wichtiger Punkt ist der funktionelle Zusammenhang des
Oberﬂächenpotentials und der angelegten Steuerspannung. Hierfür ist
eine genauere Untersuchung der Funktionsweise einer Graphen-Isolator-
Metall-Diode (GIM-Diode) hilfreich. Diese wird im nächsten Abschnitt
besprochen, sodass eine ausführlich Diskussion der (inversen) Ladungs-
trägerkonzentrationmöglich ist. Schließlichwird die äquivalente Temperatur
eingeführt, mit deren Hilfe auch räumliche Ladungsinhomogenitäten be-
rücksichtigt werden können. Da sie einMaß für die Homogenität darstellt,
eröﬀnet ihre Bestimmung durch die Analyse der Flächen-Hall-Konstante
ein neues Charakterisierungsverfahren von Graphen.
4.1 Die Graphen-Isolator-Metall-Diode
4.1.1 Die ideale Graphen-Isolator-Metall-Diode
Die Funktionalität von Graphen-Feldeﬀekttransistoren basiert auf der
Graphen-Isolator-Metall-Diode. Diese ist der gut erforschten MIS-Diode
(engl. metal insulator semiconductor, Metall-Isolator-Halbleiter) [139] ähn-
lich. Es kann daher vieles von ihrer Beschreibung übernommen werden.
Der schematische Aufbau einer GIM ist in Abb. 4.2 dargestellt. Die Metall-
elektrode (C) und die aus Graphen bestehende Gegenelektrode (B) sind
durch eine dünne, elektrisch isolierende Schicht mit der Dicke 𝑑 getrennt.
Über einen zweiten Metallkontakt kann das Graphen direkt elektrisch
kontaktiert werden. Legt man nun eine Spannung 𝑈GS an den beiden
Kontakten an, wird Ladung von der Metallelektrode in die Graphenelek-
trode übertragen. Da Graphen im Vergleich zu Metallen über eine relativ
geringe Ladungsträgerkonzentration verfügt, führt diese zusätzliche La-





















Abbildung 4.3: Bandschemata für einen idealen Graphenkondensator (a) ohne äußeres Feld
und (b) mit angelegter positiver Spannungu�GS.
folglich zu einer Verschiebung des Fermi-Niveaus bezüglich des Dirac-
Punktes. Der ohmsche Kontakt und die Metallelektrode wird durch eine
kleine Lücke getrennt, in der das Graphen weder unter dem ohmschen
Kontakt noch unter dem Isolator liegt. Dies ist technisch nicht unbedingt
nötig, soll aber im Folgenden als Referenzpunkt dienen, ähnlich dem
Volumenpotential bei klassischen MIS-Dioden.
Zunächst soll eine idealisierte GIM-Diode betrachtet werden, d. h. oh-
ne Grenzﬂächenzustände und Isolatorladungen. Des Weiteren soll die
Austrittsarbeit des Metalls 𝑞𝜙m und des Graphens 𝑞𝜙g gleich sein. Abbil-
dung 4.3a zeigt das Bänderschema, wenn beide Metallkontakte kurzge-
schlossen sind, und daher Graphen (A, B) und Metallelektrode (C) ein
gemeinsames Fermi-Niveau haben. Die Graphenlage hat hier eine Aus-
gangsdotierung, was durch ein Referenzpotential 𝜓0 beschrieben wird.
Legt man nun eine Spannung 𝑈GS an das Bauelement an (s. Abb. 4.3b),
so wird so lange Ladung von der Metallelektrode in die Gegenelektro-
de übertragen, bis sich das thermodynamische Gleichgewicht einstellt
und innerhalb der gesamten Graphenlage das Fermi-Niveau konstant ist,
wohingegen das Fermi-Niveau der Metallelektrode durch die angelegte
Spannung um 𝑞𝑈GS verschoben ist. Zwischen Referenzpunkt (A) und Gra-
phenelektrode (C) fällt die Spannung 𝜓ch ab und über dem Dielektrikum
die Spannung 𝑈u�. Somit gilt:
𝑈GS = 𝑈i + 𝜓ch. (4.1)
In einem Ersatzschaltbild (s. Abb. 4.4a) kann die GIM-Diode mit der
Kapazität1 𝐶 als Reihenschaltung von geometrischer Kapazität der isolie-
renden Schicht 𝐶i = 𝜖r𝜖0/𝑑 und diﬀerentieller Kapazität 𝐶g von Graphen
1Eigentlich handelt es sich um die Flächenkapazität, d. h. um die Kapazität pro Fläche.
Im Weiteren wird der Begriﬀ Kapazität als synonym für Flächenkapazität verwendet.
61
4. Die Hall-Konstante von Graphen
beschriebenwerden. InAnlehnung an zweidimensionale Elektronengasen
(2DEG) in konventionellen Halbleitern [140], wird 𝐶g auch Quantenkapa-








mit der Überschussladungsdichte der Graphenlage 𝑄g, der aus Gl. (2.17)
bekannten Nettoﬂächenladungsdichte 𝑄N und dem Oberﬂächenpotential
𝜓s, welches die Position des Dirac-Punktes bezüglich des Fermi-Niveaus
angibt, d. h. 𝑞𝜓s = 𝐸D−𝐸F = 𝑞(𝜓0−𝜓ch).Wie beiChen undAppenzeller [142]
beschrieben, ist 𝐶g somit proportional zur Zustandsdichte, allerdings nur
bei 𝑇 = 0. Berücksichtigt man die thermisch angeregten Elektronen, so
erhält man nach Fang et al. [141]:
𝐶g = 𝑞




bzw. mathematisch äquivalent in der Form nach Ristein et al. [35]:
𝐶g = 𝑞
2𝜅 [2𝑘B𝑇 ln(1 + e
−
u�u�s
u�Bu�) + 𝑞𝜓s] . (4.4)
Im Gegensatz zur Quantenkapazität von konventionellen 2DEG ist 𝐶g
keine Konstante, sondern von der Temperatur und dem Oberﬂächenpo-
tential abhängig. In Abb. 4.4b ist 𝐶g(𝜓s) für verschiedene Temperaturen
aufgetragen.





wobei 𝐶g und folglich 𝐶 eine Funktion von 𝜓s ist. Bei einer Messung ist
jedoch nur die tatsächlich angelegte Spannung 𝑈GS bekannt. Es ist da-
her nötig einen Ausdruck für 𝜓s(𝑈GS) zu ﬁnden. Dieser Zusammenhang
wurde mittels Kelvin-Sonden-Mikroskopie gemessen [143], kann aber
auch berechnet werden. Da auf die gesamte Diode bezogen Ladungsneu-


























Abbildung 4.4: (a) Ersatzschaltbild einer idealen MIS-Diode (b) Diﬀerentielle Kapazität in
Abhängigkeit des Oberﬂächenpotentials für verschiedene Temperatur.






𝐶i ⋅ (𝑈GS − 𝜓ch) + 𝑄N(𝜓s) − 𝑄N(𝜓0) = 0 (4.7)
die Nettoladungskonzentration 𝑄N(𝜓s) in Gl. (4.7) lässt sich numerisch
leicht berechnen (s. Abb. 2.7). Man erhält damit aber keinen geschlossenen
Ausdruck für 𝜓s(𝑈GS) [36]. Mittels eines numerischen Nullstellenﬁnders
kann mit Gl. (4.7) jedoch für jedes gegebene𝑈GS das dazugehörige 𝜓s bzw.
𝜓ch berechnet werden.
In Abb. 4.5a ist 𝐶(𝑈GS) für eine GIM-Diode mit der Isolatorkapazität
𝐶i = 6,9 ⋅ 10
−7 F cm−2 dargestellt. Für die Angabe einer Flächenkapazität
wird häuﬁg die äquivalente Dicke von Siliziumdioxid (EOT, engl. equiva-
lent oxide thickness) mit der gleichen Flächenkapazität ist [144]. Die EOT








mit 𝜖SiO2 = 3,9 [139] und 𝜖i der eigentlichen dielektrischen Konstante und
𝑑i der physikalischen Dicke des Isolator. Im obigen Fall wäre dies eine
EOT von 5nm, auch wenn die reale Dicke weitaus größer sein kann für
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Abbildung 4.5:Die Gesamtkapazitätu� bei 3K und Raumtemperatur (300K) für (b) 300nm
und (a) 5nm dicke Siliziumoxidschicht. Die gestrichelte Linie gibt die Kapazität u�i der
isolierenden Schicht an.
Dielektrika mit 𝜖i > 𝜖SiO2. Die intrinsische Dotierung in Abb. 4.5a wurde
so gewählt, dass bei 𝑈GS = 0 Ladungsneutralität herrscht. Für große Wer-
te von |𝑈GS| ist 𝐶i viel kleiner als 𝐶g und 𝐶 nähert sich asymptotisch an 𝐶i
an. In der Nähe von 𝑈GS = 0 sind bei 300K 𝐶i und 𝐶g – der Minimalwert
der diﬀerentiellen Kapazität beträgt 𝐶g,min = 6,8 ⋅ 10
−7 F cm−2 – in der
gleichen Größenordnung und 𝐶 wird kleiner. Noch deutlicher ist dies bei
einer Temperatur von 3K zu sehen. Hier wird 𝐶g, und somit 𝐶, sogar deut-
lich kleiner als 𝐶i. Bei einer EOT von 300nm (s. Abb. 4.5b), d. h. mit einer
um einen Faktor 60 kleineren Isolatorkapazität 𝐶i = 1,15 ⋅ 10
−8 F cm−2,
ist bei Raumtemperatur dieser Eﬀekt fast gar nicht mehr zu beobachten.
Selbst bei einer Temperatur von 3K wird 𝐶 nur nahe von 𝑈GS = 0 klein.
Die minimale diﬀerentielle Kapazität 𝐶g,min lässt sich einfach berech-
nen:
𝐶g,min = 𝐶g(𝜓s = 0) = 2 ln(2)𝑞
2𝜅𝑘B𝑇 (4.9)
















In Abb. 4.6 ist dieses Verhältnis in Abhängigkeit von der EOT dargestellt.
Um bei Raumtemperatur noch einen deutlichen Unterschied zu beobach-




















Abbildung 4.6: Das Verhältnis des mi-
nimalen und maximalen Wertes der Ge-
samtkapazität (u�min/u�max = u�min/u�i) in
Abhängigkeit der EOT, berechnet für ver-
schiedene Temperaturen.
4.1.2 Die reale Graphen-Isolator-Metall-Diode
Bis jetzt wurde nur die ideale GIM-Diode behandelt. In realen Syste-
men können Grenzﬂächen- und Isolatorladungen das Verhalten von MIS-
Dioden und genauso GIM-Dioden erheblich beeinﬂussen [139]. Man un-
terscheidet zwischen Grenzﬂächenladung (𝑄it), feste (𝑄f) und bewegliche
Isolatorladungen (𝑄m), wie in Abb. 4.7, schematisch dargestellt. Die eﬀek-
tive Anzahl der Ladungsträger pro Fläche lässt sich mit 𝑁 = 𝑄/𝑞 für die
jeweilig Ladungsart berechnen.
Grenzﬂächenzustände
Ursache für die Grenzﬂächenzustände (engl. interface traps) sind unge-
sättigte Bindungen an der Grenzﬂäche zwischen Halbleiter und Isolator.
Diese können durch Ausheilen in Formiergas oder molekularemWasser-
stoﬀ nachträglich noch – zumindest teilweise – abgesättigt werden [57].













Abbildung 4.7: Darstellung der verschiede-
nen Arten von Isolatorladungen und Grenz-
ﬂächenzuständen in einer GIM-Diode (Nach
Deal [145] angepasst für Graphen)
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Abbildung 4.8: Ersatzschaltbild für eine MIG-Diode
mit Grenzﬂächenzuständen.
zum Substrat eine Rolle spielen [35, 78, 81].
Grenzﬂächenzustände stehen per Deﬁnition [145] im elektrischen Kon-
takt mit dem Halbleiter bzw. Graphen, d. h. sie können Ladung mit dem
Halbleiter austauschen und so ge- oder entladen werden. Die Grenzﬂä-
chenladung 𝑄it ist folglich eine Funktion des Oberﬂächenpotentials 𝜓s,




















gegeben [57, 139]. Im Allgemeinen ist 𝐷it keine Konstante, sondern eben-
falls abhängig von 𝜓s. Bei Si/SiO2-Grenzschichten kann eine relativ gerin-
ge 𝐷it in der Größenordnung von 1010 cm−2 eV−1 erreicht werden [139].
Bei epitaktischem Graphen ist auf Grund der ungesättigten Bindungen in
der Puﬀerschicht die Grenzﬂächenzustandsdichte deutlich größer, nach
Takase et al. [81] in der Größenordnung von 1012 cm−2 eV−1.
Bringt man nun durch Anlegen einer äußeren Spannung Ladung von
der Metallelektrode in die Gegenelektrode, so wird die Ladung nicht
nur von der Graphenlage aufgenommen, sondern teilweise auch von den
Grenzﬂächenzuständen. Es wird somit eine größere Spannung benötigt,
um den gleichen Betrag an freien Ladungsträgern in die Graphenlage
im Vergleich zur idealen GIM-Diode mit 𝐷it = 0 zu bringen. Das Er-
satzschaltbild in Abb. 4.8 gleicht daher Abb. 4.4a, nur dass parallel zur
diﬀerentiellen Kapazität 𝐶g die Grenzﬂächenkapazität 𝐶it und der Wi-
derstand 𝑅it sind. Das Produkt von 𝜏 = 𝐶it𝑅it ist die Lebensdauer der
Grenzﬂächenzustände und bestimmt das frequenzabhängige Verhalten
von 𝐶 [139]. Im statischen Fall lässt sich 𝐶mit
𝐶 =
𝐶i ⋅ (𝐶g + 𝐶it)
𝐶i + 𝐶g + 𝐶it
(4.12)
berechnen.
































































Abbildung 4.9: (a) Die Gesamtkapazität u� und (b) die dazugehörige Ladungsträgerkonzen-
tration u� für Dioden bei Raumtemperatur (300K), der EOT von 5nmund einer Grenzﬂächen-
zustandsdichte von 0, 1 ⋅ 1012, 3 ⋅ 1012, 6 ⋅ 1012, 1 ⋅ 1013, 2 ⋅ 1013 und 4 ⋅ 1013 cm−2 eV−1.
Für den funktionellen Zusammenhang von 𝐷it und 𝜓s gibt es nur
wenig Literatur. Für die ungesättigten Bindungen in der Puﬀerschicht
von epitaktischem Graphen wurde 𝐷it(𝜓s) in Ref. [35] bestimmt. Takase
et al. [81] gehen von einer konstanten 𝐷it aus. Bei relativ kleinen Werten
von 𝐷it ist dies durchaus gerechtfertigt, da die Grenzﬂächenladung nur
dann eine signiﬁkante Rolle spielt, wenn 𝐶g ≪ 𝐶it ist. Mit der bereits
für Gl. (4.7) beschriebenen Herangehensweise lässt sich auch 𝐶(𝑈GS)mit
𝐷it ≠ 0 berechnen. Aufgrund der Ladungserhaltung gilt: 𝑄i = 𝑄g +𝑄it,
d. h. Gl. (4.6) ist lediglich umden Summanden𝑄it erweitert. Gehtman von
einer konstanten Grenzﬂächenzustandsdichte aus, so kann 𝑄it = 𝑞2𝐷it𝜓ch
verwendet werden und man erhält
𝐶i ⋅ (𝑈GS − 𝜓ch) − 𝑞
2𝐷it𝜓ch +𝑄N(𝜓s) − 𝑄N(𝜓0) = 0. (4.13)
Mit dieser impliziten Darstellung von𝜓s(𝑈GS) kann 𝜓s für jedes𝑈GS ermit-
telt werden. Eine Igor-Pro-Implementierung ist in Abschn. A.2 zu ﬁnden.
In Abb. 4.9a sind 𝐶(𝑈GS)-Kurven einer GIM-Diode mit der EOT 5nm
für verschiedene Werte von 𝐷it aufgetragen. Hierbei wurde eine Aus-
gangsdotierung von 𝜓0 = 0,15V gewählt, dies entspricht einer Ladungs-
trägerkonzentration von 1,5 ⋅ 1012 cm−2. Zwei Merkmale sind oﬀensicht-
lich: Erstens ist das Minimum von 𝐶(𝑈GS) in Richtung höhere Span-
nungen verschoben. Außerdem ist das Verhältnis vom Minimal- zum
Maximalwert der Gesamtkapazität mit größerer Grenzﬂächenzustands-
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dichte kleiner. Bei einer konstanten Grenzﬂächenzustandsdichte 𝐷it =
1 ⋅ 1012 cm−2 eV−1 ist der Unterschied zur Ideallinie noch relativ klein.
Bei einer 𝐷it von 4 ⋅ 1013 cm−2 eV−1 ist das Minimum nur sehr schwach
ausgeprägt.
Analog zu der Gesamtkapazität in Abb. 4.9a ist in Abb. 4.9b die La-
dungsträgerkonzentration gegenüber der Spannung𝑈GS aufgetragen. Auf-
grund der gleichen Dotierung zeigen alle Dioden bei 𝑈GS = 0 die gleiche
Ladungsträgerkonzentration. Dies muss nicht zwingend so sein. Wenn
sich feste oder bewegliche Isolatorladungen in der Isolatorschicht beﬁn-
den (s. Abschn. 4.1.2), ist die Ladungsträgerkonzentration bei Kurzschluss






So kann bei 𝐷it = 1 ⋅ 10
12 cm−2 eV−1 und 𝑈GS = −2V eine Ladungsträ-
gerkonzentration von 8,8 ⋅ 1012 cm−2 erreicht werden, wohingegen bei
4 ⋅ 1013 cm−2 eV−1 der Wert von 𝑐 lediglich bei 4,6 ⋅ 1012 cm−2 liegt. Dies
entspricht einer Verringerung der eﬀektiven Kapazität um einen Faktor
von 2,4. Des Weiteren ist der Verlauf der Kurven bei hoher 𝐷it nicht mehr
linear, was sich mit den experimentellen Beobachtungen von Takase et al.
[81] deckt.
Isolatorladungen
Nicht nur an der Grenzﬂäche können sich ungesättigte Bindungen beﬁn-
den, sondern auch innerhalb der isolierenden Schicht. Diese führen zu
einer eﬀektiven Nettoladung mit der Dichte 𝜌. Im Gegensatz zu den oﬀe-
nen Bindungen an den Grenzﬂächen stehen sie aber nicht im elektrischen
Kontakt mit einer der Elektroden und können daher nicht umgeladen
werden. In thermisch-oxidiertem SiO2 unterscheidet man nach Deal [145]
zwischen positiver Ladung, die sich in einer dünnen Schicht nur wenige Å
von der Grenzﬂäche entfernt beﬁndet (engl. ﬁxed oxide charge) und positi-
ver oder negativer eﬀektiver Nettoladung, die über das ganze Oxid gleich
verteilt ist (engl. charged oxide traps). Die Unterscheidung ist durch die
unterschiedliche Entstehung während des Wachstums begründet, kann
jedoch nicht durch eine einfache (elektrische) Messung getroﬀen werden,
sondern erfordert eine Variation der Oxidschichtdicke [57]. Im Folgen-
den wird daher nur der Begriﬀ feste Isolatorladung mit einer beliebigen
Ladungsverteilung 𝜌f(𝑥) verwendet, wobei das Koordinatensystem so
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gewählt ist, dass bei 𝑥 = 0 die Grenze zwischen Metall und Isolator und
bei 𝑥 = 𝑑 die Isolator-Graphen-Grenzﬂäche ist.
In der Summe soll natürlich weiterhin für die Diode Ladungsneutrali-






sich die Gegenladungen 𝑄m,f in der Metall- und 𝑄g,f in der Graphenelek-
trode beﬁnden, sodass 𝑄f + 𝑄m,f + 𝑄g,f = 0. Die zusätzliche Ladung in
















Man hat also auch ohne äußere angelegte Spannung eine andere Ladungs-
trägerkonzentration im Vergleich zum unbeschichteten Graphen. Da die
festen Isolatorladungen im Gegensatz zu den Oberﬂächenladungen nicht
umgeladen werden können, wirkt sich dies nur in einer Verschiebung
der Ladungsträgerkonzentration bezüglich der Spannung 𝑈GS aus. Da-
her wird dieser Eﬀekt in Veröﬀentlichungen zu Graphen häuﬁg auch als
Dotierung durch die Isolatorschicht bezeichnet.
Die Verschiebung wird bei Halbleiter-MIS-Dioden mit der Flachband-
spannung 𝑈FB angegeben. Diese ist so deﬁniert, dass bei Anlegen von
𝑈FB keine Bandverbiegung an der Halbleiteroberﬂäche vorhanden ist,
das Band also ﬂach ist. Auf Graphen übertragen ist 𝑈FB die Spannung
bei der keine Potentialdiﬀerenz zwischen Graphenelektrode und dem
Referenzpotential existiert – oder anders gesagt 𝜓ch = 0. 𝑈FB fällt daher





Die Ursachen für bewegliche Isolatorladungen sind ionische Verunrei-
nigungen in der Isolatorschicht, wie z. B. Li+, Na+, K+, eventuell auch
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H+ und negativ geladene Ionen [57]. Analog zu den festen Isolatorla-
dungen führt man hier die Ladungsdichte 𝜌b(𝑥) ein. Mittels Gl. (4.16)
und (4.17) kann man sowohl die Ladungsänderung an der Metallgrenz-
ﬂäche 𝑄m,b als auch in der Graphenschicht 𝑄g,b berechnen. Man erhält









Im Prinzip ist die Funktionsweise von fester und beweglicher Isolator-
ladung die gleiche, allerdings mit einem entscheidenden Unterschied:
Wie der Name schon sagt, kann die Ladungsverteilung 𝜌b(𝑥) der bewegli-
chen Isolatorladung geändert werden. Legt man eine positive Spannung
an, so driften die positiv geladenen Ionen in Richtung der Graphenla-
ge. Dadurch wird das Integral in Gl. (4.16) größer und die Graphenlage
erhält zusätzliche negative Ladung. Bei einer negativ angelegten Span-
nung bewegen sich die Kationen in Richtung der Metallelektrode und die
Graphenlage erhält zusätzliche positive Ladung.
UmdiemikroskopischenVorgänge genauer zu benennen, hat Fleetwood
[146] noch eine weitere Art von Isolatorladung eingeführt: die Grenzge-
bietszustände (engl. border trap). Hierbei handelt es sich um Zustände im
Isolator, die weniger als ∼ 3nm von der Grenzﬂäche entfernt sind und
daher noch mit dem Halbleiter kommunizieren können, d. h. sie können
mittels Tunnelprozessen be- oder entladen werden. Abhängig davon, wie
schnell diese Tunnelprozesse stattﬁnden, spricht man von schnellen bzw.
langsamen Grenzgebietszuständen [147]. In elektrischen Messungen sind
die schnellen Grenzgebietszustände nicht von Grenzﬂächenzuständen
zu unterscheiden. Die langsamen Grenzgebietszustände (Zeitskala > 1 s)
führen zu einerHysterese in den steuerspannungsabhängigenMessungen,
ähnlich wie die beweglichen Isolatorladungen.
Austrittsarbeits-Unterschiede
Bis jetzt wurde angenommen, dass die Austrittsarbeit von Graphen 𝑞𝜙g
und der Metallelektrode 𝑞𝜙m gleich groß sind. Dies ist, ohne eine genaue
Wahl der Metallelektrode, in aller Regel nicht gegeben. Man betrachtet
nun zunächst, wie hier in Abb. 4.10a dargestellt, eine Graphenlage in der
Nähe eines Metalls, dessen Austrittsarbeit 𝑞𝜙m kleiner als 𝑞𝜙g sein soll.
Verbindet man die Metallplatte über einen Rückkontakt mit der Graphen-



































Abbildung 4.10: Bandschemata einer Graphenlage in der Nähe einer planarenMetallelektro-
de (a) ohne elektrischen Kontakt, (b) verbunden durch einen Rückkontakt, (c) mit kleinerem
Abstand u� und (d) mit angelegter negativer Flachbandspannungu�FB. Der zweite Dirac-Kegel
dient jeweils als Referenzniveau, wie auch in Abb. 4.3.
verschiedenen Austrittsarbeiten eine Potentialdiﬀerenz zwischen Metall
und Graphen. Das daraus resultierende elektrische Feld dringt in die
Graphenlage ein und bewirkt, dass Elektronen in Richtung des Metallkon-
taktes ﬂießen, bis die Elektrode wieder feldfrei ist und somit Metall und
Graphen sich im thermodynamischen Gleichgewicht beﬁnden, d. h. ein
gemeinsames Fermi-Niveau haben. Dadurch verringert sich wiederum
das Kontaktpotential 𝜙m − 𝜙′g zwischen Metall und Graphen [148]. Man
beachte, dass 𝜙′g die gegenwärtige Austrittsarbeit der Graphenelektrode
ist, und durch Variation des Abstandes verändert wird.
Verringert man nun den Abstand 𝑑 zwischen Graphen und Metall-
elektrode weiter, wie in Abb. 4.10c dargestellt, wird das Kontaktpotential
kleiner und die zusätzliche Ladung in den beiden Elektroden größer. Im
Extremfall einer verschwindend geringen Separation wird die Barriere
transparent für Elektronen [148] und man erhält einen Metallkontakt3.
Wenn Grenzﬂächenzustände vernachlässigt werden können, wird das
Kontaktpotential 𝜙m − 𝜙′g = 0.
3Bei einem Halbleiter entspräche dies dem sogenannten Schottky-Kontakt.
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Art u� (eV) Methode Ref.
G r a p h e n
exfol., neutral 4,57 RKM [149]
4,56 IPE [150]
CVD, neutral 4,5 Vergleich [151]
4,5 UPS [152]
MLG 4,16 KS [153]
4,34 PEEM [154]
QFMLG 4,79 KS [153]
M e ta l l e
Aluminium 4,3 P [155]
Gold 5,1 P [155]
Nickel 5,15 P [155]
Palladium 5,1 P [155]
Platin 5,65 P [155]
Silber 4,3 P [155]
Titan 4,3 P [155]
Tabelle 4.1: Austrittsarbeitenu� = u�u�
von außgewählten Metallen und
Graphen-Substrat-Kombinationen,
gemessen mittels Kelvinsonde (KS),
Photoelektronenemissionsmikrosko-
pie (PEEM), interner Photoemissions-
Spektroskopie (IPE), Raster-Kelvin-
Mikroskopie (RKM) oder Photoelektro-
nenausbeute (P).
Bei GIM-Dioden sind die beiden Elektroden durch eine isolierende
Schicht getrennt. Die Ladung auf den Elektroden bzw. das Kontaktpo-
tential ist nicht ohne weiteres zu berechnen, insbesondere wenn man
Grenzﬂächenzustände nicht vernachlässigen möchte. Die Flachbandspan-
nung herzuleiten ist jedoch einfach. Feste und bewegliche Isolatorladun-
gen sollen hierfür zunächst vernachlässigt werden. Legt man die Flach-
bandspannung 𝑈FB an die Diode an, so sind Referenzpotential 𝜓0 und
Oberﬂächenpotential 𝜓s gleich. Da im Isolator auch keine zusätzliche La-
dung sein soll, muss dieser feldfrei sein. Wie in Abb. 4.10d zu sehen, ist
demnach [139]
𝑈FB = 𝜙m − 𝜙g ≡ 𝜙mg. (4.20)
Interessanterweise hängt 𝑈FB nicht von der Schichtdicke oder generell
von der Kapazität des Isolators ab, die zusätzliche Ladung bei 𝑈GS = 0
aber – wie oben erläutert – sehr wohl. Im allgemeinen Fall, d. h. ohne
Vernachlässigung der Isolatorladungen erhält man für 𝑈FB die Summe
von Gl. (4.19) und Gl. (4.20) [139]:







In Tab. 4.1 sind die Austrittsarbeiten verschiedener, häuﬁg verwen-
deter Metalle und für verschiedene Arten von Graphen angegeben. Die
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Austrittsarbeit von Graphen lässt sich mit
𝜙g = 𝜙g,0 + 𝜓0 (4.22)
berechnen, wenn man das Oberﬂächenpotential zur Ausgangsdotierung
der betreﬀenden Graphenlage und die Austrittsarbeit von neutralem Gra-
phen 𝑞𝜙g,0 = ∼ 4,5 eV (s. Tab. 4.1) kennt. Je nach Kombination von der
Graphen-Ausgangsdotierung und dem Steuerelektroden-Metall liegt 𝜙mg
in einem Bereich von 0–1,3V. Oft wird Titan als Elektrodenmetall verwen-
det, hier liegt dann 𝜙mg deutlich unter 1V.
Ein sehr häuﬁg verwendetes System (s. Abschn. 2.2) ist exfoliiertes
Graphen, welches auf SiO2 bedecktem, stark 𝑛-dotiertem, einkristalli-
nem Silizium mit einer Oxiddicke von 300nm transferiert wurde. Die
Austrittsarbeit von Silizium 𝑞𝜙Si,n+ ist hier näherungsweise gleich der
Elektronenaﬃnität 𝜒Si = 4,05 eV. Exfoliiertes Graphen sollte ohne Adsor-
bate nicht transferdotiert sein, d. h. 𝜙g = 𝜙g,0. Folglich erhält man für die
Flachbandspannung 𝑈FB = 0,4V. Verglichen mit dem typischen Mess-
bereich von 𝑈GS = ±60V entspricht dies lediglich einer Verschiebung
von 3,3‰. Die daraus entstandene Änderung der Ladungsträgerkonzen-
tration lässt sich bei einer Oxiddicke von 300nm auf 𝛥𝑝 ≈ 3 ⋅ 1010 cm−2
abschätzen. Ein Bauelement mit einer äquivalenten Oxiddicke von 5nm,
d. h. einer 60-fach größeren Kapazität, würde in einem Spannungsbereich
von ungefähr ±1V betrieben. In diesem Fall wäre eine Verschiebung von
0,4V durchaus signiﬁkant.
4.2 Berechnung der Hall-Konstante in Abhängigkeit
der Steuerspannung
Das Messresultat einer Hall-Messung ist die Flächen-Hall-Konstante. Erst
durch die Ein-Band-Näherung (s. Abschn. 3.2.4) kann die Ladungsträ-
gerkonzentration bestimmt werden. Sind jedoch 𝑝 und 𝑛 in derselben
Größenordnung, ist diese Näherung inadäquat und es muss Gl. (3.20)









4. Die Hall-Konstante von Graphen
Wenn man davon ausgeht, dass 𝑟 = 1 (s. Abschn. 3.2.4) und 𝜇e = 𝜇h, d. h.












Die Nettoladungsdichte 𝑄N und die Gesamtladungsträgerkonzentration
𝑐 sind bereits aus Gl. (2.16) und (2.17) bekannt. Sowohl 𝑄N als auch 𝑐
sind nur abhängig vom Oberﬂächenpotential 𝜓s und von der Temperatur.
Beide können leicht (numerisch) berechnet werden und wurden schon in
Abb. 2.7 verglichen.
Die Flächen-Hall-Konstante lässt sich bei gegebenem Oberﬂächenpo-
tential 𝜓s leicht berechnen. Um 𝜓s in Abhängigkeit von der angelegten
Gatespannung 𝑈GS zu erhalten kann die bereits in Abschn. 4.1.1 bzw.
Abschn. 4.1.2 vorgestellte Vorgehensweise mit Gl. (4.7) bzw. Gl. (4.13)
verwendet werden. In Abb. 4.11 ist die Flächen-Hall-Konstante 𝑅Hsh bzw.
der Kehrwert 𝑅−1Hsh als Funktion von 𝑈GS für verschiedene Temperaturen
(𝑇 = 3, 300, 600 und 800K) und Werte für Hall-Messstrukturen mit einer
EOT von 5, 15 und 300nm dargestellt. Die Dotierung wurde so gewählt,
dass 𝜓0 = 0 ist.
Nahe des Dirac-Punktes, d. h. hier bei kleinen Werten von 𝑈GS, di-
vergiert 𝑅−1Hsh, da 𝑄N(𝑈GS) bei jeder Temperatur dort eine Nullstelle hat.
Nur bei exakt 𝑇 = 0 weist 𝑅−1Hsh keine Polstelle auf. Der Übersichtlich-
keit wegen, ist in Abb. 4.11b, 4.11d und 4.11f die Polstelle der Kurven bei
3K nur innerhalb des vergrößerten Bereichs eingezeichnet. Da 𝜇h = 𝜇u�
gesetzt wurde, sind die Verläufe von 𝑅Hsh und 𝑅−1Hsh in Abb. 4.11 punkt-
symmetrisch. Im Folgenden soll daher nur der Bereich von𝑈GS > 0 – d. h.
Elektronen sind Majoritätsladungsträger – besprochen werden.
Aufgrund der Polstelle von 𝑅−1Hsh taucht bei allen Kurven nahe der
Ladungsneutralität ein lokales Maximum auf. In Abb. 4.11 sind die Maxi-
ma bei 800K mit einem Pfeil markiert. Der Maximalwert ist unabhängig
von der gewählten EOT, die Position aus oﬀensichtlichen Gründen nicht.
Mittels einer numerischen Analyse lässt sich folgender Zusammenhang
zwischen Maximalwert4 𝑄⋆ der inversen Flächen-Hall-Konstante und der
intrinsischen Ladungsträgerkonzentration 𝑐0 herstellen:
𝑄⋆ = ∣maxu�s<0
𝑅−1Hsh(𝜓s)∣ = 1,883 ⋅ 𝑞𝑐0. (4.24)
4Man beachte, dassu�⋆ zwar in Einheiten der Ladungsdichte angegeben wird, es sich
dabei aber nicht um eine tatsächliche Ladungsdichte handelt. So istu�⋆ nicht die Nettola-
dungsdichte an der Maximumstelle.
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Abbildung 4.11: Berechnung der Flächen-Hall-Konstante u�Hsh für die EOT von (e) 5nm (c)
15nm und (a) 300nm sowie der inversen Flächen-Hall-Konstante für (e) 5nm (d) 15nm
und (b) 300nm.
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Das bedeutet, dass sich mit der Extraktion von 𝑄⋆ die intrinsische La-
dungsträgerkonzentration bestimmen lässt. Die Herleitung für diese li-
neare Abhängigkeit ﬁndet sich in Abschn. A.3.
Für größere Werte von 𝜓s, also weiter entfernt von der Ladungsneu-
tralität, gilt 𝑄u� ≈ 𝑞𝑐 und die Änderungen in der Gesamtkapazität 𝐶 sind
nur noch gering, sodass in erster Näherung gilt:
𝑅−1Hsh ≈ 𝐶eﬀ ⋅ (𝑈GS −𝑈0,n). (4.25)
Die Spannung 𝑈0,n, bzw. 𝑈0,p für Löcher, gibt den Nulldurchlauf der
linearen Anpassung an. Sie ist nicht notwendigerweise die Position der
Ladungsneutralität. Folglich können𝑈0,n und𝑈0,p unterschiedlicheWerte
annehmen.Mit einer EOT von 300nmpasst die Näherung in einemweiten
Bereich, wie in Abb. 4.11b ersichtlich ist, da 𝐶 nahezu konstant ist (vgl.
Abb. 4.5b). Gerade bei niedrigen Temperaturen (3K) ist 𝑅−1Hsh praktisch
im gesamten Spannungsbereich linear. Bei höheren Temperaturen nimmt
der Betrag des lokalen Maximums, d. h. von 𝑄⋆, zu und 𝑈0,n verschiebt
zu kleineren Werten und wird für die hier gewählte Dotierung negativ.
Bei der viel kleineren EOT von 5nm ist 𝐶 nicht konstant (vgl. Abb. 4.5a),
sondern abhängig von der angelegten Steuerspannung. Nichtsdestotrotz
passt die lineare Näherung erstaunlich gut in einem weiten Bereich, wie
man in Abb. 4.11f sehen kann. Allerdings ist die eﬀektive Kapazität 𝐶eﬀ
aufgrund der nicht vernachlässigbaren Quantenkapazität verringert. Die
Gesamtkapazität ist besonders am Neutralitätspunkt vermindert, sodass
bei 3K eine Terrasse im Verlauf von 𝑅−1Hsh zu beobachten ist. Dies hat zur
Folge, dass 𝑈0,n zu größeren Werten, also in positiver Richtung, verscho-
ben ist. Mit steigender Temperatur rutscht, wie schon im Fall einer EOT
von 300nm, 𝑈0,n zu kleineren Werten. Technologisch stellt eine EOT von
5nm eine Herausforderung dar. Daher werden oftmals dickere Isolations-
schichten verwendet. Zum Vergleich ist in Abb. 4.11d die inverse Flächen-
Hall-Konstante für eine Hall-Teststruktur mit einer EOT von 15nm darge-
stellt, welche z. B. eine 35nm dicke Al2O3-Schicht aufweist. Die Terrasse
von 𝑅−1Hsh bei 𝑈GS = 0V ist hier nicht mehr so deutlich ausgeprägt, aber
dennoch vorhanden.
Viele dieser Feinheiten, welche qualitativ dem Kehrwert der Flächen-
Hall-Konstante bereits mit bloßem Auge entnommen werden können,
sind mit der (nicht-inversen) Flächen-Hall-Konstante (Abb. 4.11a, 4.11c
und 4.11e) selbst nicht direkt zugänglich. Ihr Verlauf ist für𝑇 = 0 und einer
vernachlässigbaren Isolatorkapazität eine Hyperbel. Auch bei endlichen
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Temperaturen ist die Abweichung bei großen Werten von 𝑈GS klein, näm-
lich genau dann, wenn die lineare Näherung aus Gl. (4.25) für die inverse
Flächen-Hall-Konstante angewendet werden kann. Bei endlichen Tem-
peraturen divergiert 𝑅Hsh nicht am Dirac-Punkt, sondern verläuft durch
den Ursprung. Die daraus hervorgehenden Extremstellen sind ebenfalls
temperaturabhängig. Die Position verschiebt mit höherer Temperatur zu
größeren Werten von 𝑈GS und der Betrag des Extremstellenwertes nimmt
ab. Sein Wert ist der Kehrwert von 𝑄⋆.
Einwichtiger Punktwurde bis jetzt noch nicht besprochen, nämlich der
Einﬂuss von Grenzﬂächenzuständen auf 𝑅−1Hsh. Die Berechnung verläuft
analog zu den bereits diskutierten Kurven in Abb. 4.11. Mittels Gl. (4.13)
wird für ein gegebenes 𝑈GS das dazugehörige 𝜓s ermittelt. Mit dem Er-
gebnis kann anschließend 𝑅−1Hsh an dieser Stelle ausgewertet werden. In
Abb. 4.12 ist die inverse Flächen-Hall-Konstante bei Raumtemperatur für
verschiedene 𝐷it-Werte aufgetragen. Es wurde hier eine EOT von 5nm
gewählt. Das wohl oﬀensichtlichste Ergebnis ist, dass die Grenzﬂächen-
zustände keinen Einﬂuss auf 𝑄⋆ haben. Die Erklärung ist, wie bereits
erwähnt, dass der Maximalwert von 𝑅−1Hsh(𝜓s), wie 𝑅
−1
Hsh(𝜓s) selbst nur
von der Temperatur abhängig ist. Da aufgrund der Grenzﬂächenzustände
sich die eﬀektive Kapazität verringert, ist eine signiﬁkante Verbreiterung
der Kurvenverläufe mit steigender 𝐷it zu beobachten. Überraschender-
weise wird 𝑈0,n mit zunehmender 𝐷it größer, obwohl die Abweichung
der Gesamtkapazität zur Isolatorkapazität geringer wird (vgl. Abb. 4.9a).
Diese Verschiebung ist sogar so groß, dass in allen vier Fällen, welche in
Abb. 4.12 dargestellt sind,𝑈0,n größer ist als die Position des betreﬀenden
Maximalwertes. Dies steht im Gegensatz zu einer Verringerung der Isola-
torkapazität, welche ebenfalls eine niedrigere eﬀektive Kapazität bewirken
würde, jedoch mit einem gegenläuﬁgen Trend für 𝑈0,n. Daher ist es mög-
lich, anhand der inversen Flächen-Hall-Konstante zu entscheiden, ob eine
unerwartet kleine eﬀektive Kapazität, durch Grenzﬂächenzustände oder
durch eine unbeabsichtigt große EOT verursacht wurde.
Zusammenfassend lässt sich folgendes sagen. Sowohl 𝑅Hsh als auch
𝑅−1Hsh haben Extremstellen, deren Werte stark von der Temperatur abhän-
gen, aber nicht von der Isolatorkapazität oder der Grenzﬂächenzustands-
dichte. Anhand des Maximalwertes lässt sich die intrinsische Ladungsträ-
gerkonzentration 𝑐0 bestimmen. Der Achsenschnittpunkt𝑈0,nwird relativ
zur Maximumsposition mit kleiner werdender EOT zu größeren Werten
verschoben, wohingegen eine Erhöhung der Temperatur das Gegenteil
bewirkt: 𝑈0,n wird kleiner.
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Abbildung 4.12: Die inverse
Flächen-Hall-Konstante für eine
GIM mit einer EOT von 5nm
bei Raumtemperatur berechnet
mit Grenzﬂächenzustandsdich-
ten von 0, 1 ⋅ 1012, 3 ⋅ 1012,
6 ⋅ 1012, 1 ⋅ 1013, 2 ⋅ 1013 und
4 ⋅ 1013 cm−2 eV−1.
4.3 Die äquivalente Temperatur
In der Beschreibung der Flächen-Hall-Konstantewurde bisher etwasWich-
tiges außer acht gelassen, nämlich räumliche Unregelmäßigkeiten in der
Dotierung, welche bereits in Abschn. 2.2 erläutert wurden. Um diese in
der Berechnung explizit zu berücksichtigen, müsste die Verteilungsfunk-
tion der Unregelmäßigkeiten bekannt sein. Durch Faltung dieser mit 𝑛
und 𝑝 könnte so 𝑅Hsh exakt berechnet werden. Allerdings ist die Vertei-
lungsfunktion nicht bekannt und von der Herstellungsweise der GFETs
abhängig. Die qualitativen Auswirkungen sind aber einfach zu verstehen.
Es soll zunächst von einer Graphenlage bei 𝑇 = 0 ausgegangen werden,
welche ladungsneutral, d. h. 𝑄u� = 0, sein soll. Aufgrund der räumlichen
Ladungsinhomogenität gibt es 𝑝-dotierte und 𝑛-dotierte Gebiete (engl.
charge puddles, Ladungspfützen). Die resultierende Ladungsträgerkonzen-
tration 𝑐 = 𝑝 + 𝑛 ist folglich ungleich null. Dies ähnelt einer homogenen
Graphenlage bei erhöhten Temperaturen. Auch hier liegt bei Ladungsneu-
tralität eine intrinsische Ladungsträgerkonzentration vor, welche ungleich
null ist. In der Tat konnten Nagashio et al. [156] kaum eine Temperaturab-
hängigkeit der von ihnen gemessenen diﬀerentiellen Kapazität beobach-
ten, vermutlich aufgrund von räumlichen Ladungsinhomogenitäten.
Wie im folgenden gezeigt wird, können Ladungsinhomogenitäten
mit Hilfe einer äquivalenten Temperatur beschrieben werden (siehe auch
Wehrfritz und Seyller [157]). Die äquivalente Temperatur 𝑇eq ist die Tempe-
ratur bei welcher das untersuchte Bauelement die gleiche Flächen-Hall-
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Treal = 4,2 K
Treal = 350 K















Abbildung 4.13: Die Flächen-
Hall-Konstante von exfoliiertem
Graphen auf 300nm SiO2 gemes-
sen von Zhu et al. [22] bei u�real =
4,2K und u�real = 350K und
die dazugehörige Anpassung, be-
stimmt mittels der hier vorgestel-
len äquvialenten Temperatur.
Konstante aufzeigen würde, wenn es keine räumliche Ladungsinhomo-
genität hätte. Die äquivalente Temperatur stellt demnach ein Maß für
räumlich Ladungsinhomogenität dar.
Um die oben aufgestellte These zu prüfen, wurden die bereits ver-
öﬀentlichen Hall-Daten von Zhu et al. [22] herangezogen. Diese wurden
an exfoliiertemGraphen auf SiO2mit einer angegebenenDicke von 300nm
bei verschiedenen Temperaturen im Bereich 4,2–350K gemessen. Für die
Anpassung wurde die in Abschn. 4.2 erläuterte Methode verwendet. In
Abb. 4.13 sind exemplarisch die Flächen-Hall-Konstanten-Messungen bei
den tatsächlichen Temperaturen 𝑇real = 4,2K und 𝑇real = 350K und die
dazugehörigen berechneten Kurven dargestellt. Die Anpassung ergab
𝑇eq = 253K bzw. 409K. Die𝐷it wurde gleich null gesetzt und für die EOT
wurde 285nm verwendet, da keine sinnvolle Anpassung mit der ange-
gebenen Oxiddicke möglich war. Die berechneten Kurven stimmen mit
den gemessenen Daten gut überein und untermauern die Einführung der
äquivalenten Temperatur. Lediglich die leichte Asymmetrie der Messda-
ten konnte verständlicherweise nicht mit der Anpassung wiedergegeben
werden. Hierzu müsste man 𝑏 ≠ 1 in die Berechnung von 𝑅Hsh einﬂießen
lassen. Jedoch ist die Asymmetrie relativ gering, sodass die Vereinfachung
𝑏 = 1 durchaus gerechtfertigt ist.
Wie sich bei den beiden Messungen abzeichnet, gibt es eine Abhän-
gigkeit der äquivalenten Temperatur von 𝑇real. Um den Zusammenhang
genau zu untersuchen, wurden auch die weiteren Hall-Messungen von
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√α2T2inh + T
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Abbildung 4.14: Vergleich zwi-
schen tatsächlicher Proben-Tempe-
ratur u�real und der äquivalenten
Temperatur u�eq erhalten aus den
Hall-Messungen vonZhu et al. [22].
Der graugefärbte Bereich ist durch
dieu�eq-Werte gegeben,welchemit-
tels Gleichung Gl. (2.14) und (4.24)
anhand der Maxima und Minima
von u�Hsh bestimmt wurden.
Zhu et al. [22] mittels des gleichen Verfahrens zur Bestimmung von 𝑇eq
ausgewertet. Das Ergebnis ist in Abb. 4.14 aufgetragen und zeigt eine
deutliche Temperaturabhängigkeit von 𝑇eq. Geht man von einer rechtecki-














wobei 2𝛥 die Breite der Rechteckverteilung ist. Diese Formel motiviert die
gestrichelte Trendkurve in Abb. 4.14, wobei
𝑇eq = √𝑇2inh + 𝑇
2
real (4.27)
verwendet wurde. Hierbei ist 𝑇inh die Komponente von 𝑇eq, welche nur
durch die Inhomogenität verursacht wird. Zwar gibt Gl. (4.27) den Verlauf
gut wieder, doch würde man damit für die Messung 𝑇real = 350K einen
Wert für 𝑇inh erhalten, der um 17% zu klein ist. Eine bessere Übereinstim-
mung wird mit der empirischen Formel
𝑇eq = √𝛼2𝑇2inh + 𝑇
2
real − (𝛼 − 1)𝑇inh (4.28)
erzielt, welche an die Formel nachOliveround Longbothum [158] zur Berech-
nung der Voigt-Breite angelehnt ist. Sie ist so gewählt, dass die Grenzfälle
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𝑇inh = 0 bzw. 𝑇real = 0 sinnvollerweise 𝑇eq = 𝑇real bzw. 𝑇eq = 𝑇inh erge-
ben. In Abb. 4.14 ist Gl. (4.28) mit 𝛼 = 1,28 aufgetragen. Eine Überprüfung,
ob Gl. (4.28) und insbesondere der gefundeneWert für 𝛼 jedoch allgemein
gültig sind oder von der Art und Stärke der räumlichen Ladungsinhomo-
genität abhängig sind, würde allerdings weitere Messungen mit anderen
Werten für 𝑇inh benötigen.
Eine andere Möglichkeit, um die Gültigkeit bzw. Anwendbarkeit von
Gl. (4.27) und (4.28) zu prüfen, besteht darin, dass man nicht auf tat-
sächliche Messdaten zurückgreift, sondern die nötigen 𝑅Hsh-Kurven mit
einer gewählten Ladungsinhomogenitäts-Verteilungsfunktion numerisch
erstellt, und anschließend die obige Anpassung mittels 𝑇eq durchführt.
So lässt sich für verschiedene 𝑇inh und 𝑇real die äquivalente Temperatur
bestimmen. Dieser Ansatz soll im Weiteren mit der Gauß-Funktion als
Verteilungsfunktion verfolgt werden. Die Vorgehensweise zur Erstellung
eines Datensatzes für 𝑅Hsh(𝑈GS) sah folgendermaßen aus. Zuerst wur-
de jeweils eine Datenreihe für 𝑄N(𝜓s) und 𝑐(𝜓s) erstellt. Diese beiden
Datenreihen wurden anschließend mit der Gauß-Verteilung numerisch
gefaltet, sodass man 𝑄∗N(𝜓s) und 𝑐
∗(𝜓s) erhält. Nun lässt sich 𝑅∗Hsh(𝜓s)
mittels Gl. (4.23) berechnen. Um den jeweils zugehörigen Wert für 𝑈GS
zu berechnen, lässt sich Gl. (4.13) umformen zu
𝑈GS = 𝜓0 − 𝜓s +
1
𝐶i





wobei im Weiteren 𝜓0 = 0 und 𝐶it = 0 gesetzt wurden. In Abb. 4.15 ist
das Ergebnis, für 𝑇real = 300K und einer Gauß-Breite
5 𝑤G = 70meV und
die dazugehörige Anpassung dargestellt. Sowohl für die Berechnung als
auch die Anpassung wurde eine EOT von 300nm verwendet. Anhand
der Anpassung wurde für dieses Wertepaar ein 𝑇eq von 357K bestimmt.
Dasselbe Verfahren wurde nun für eine Vielzahl von 𝑇real und 𝑤G
angewandt und jeweils 𝑇eq bestimmt. In Abb. 4.16 ist 𝑇eq über 𝑇real und
𝑤G aufgetragen. In Abb. 4.16a sind die Werte von 𝑇eq durch eine jeweilige
Anpassung der Flächen-Hall-Konstante erhalten worden, wohingegen
die Wert von Abb. 4.16b aus den ermittelten Werten von 𝑄⋆ mit Gl. (2.14)
und (4.24) berechnet wurden. Beide Ergebnisse sind nahezu identisch.
Lediglich bei 𝑇real = 0 und 𝑤G = 0 war eine automatische Anpassung
aufgrund der Polstelle nicht mehr möglich. Beide Bilder zeigen einen
5Hier und im Folgenden bezieht sich der Begriﬀ „Breite“ auf die Halbwertsbreite (FW-
HM, engl. full width at half maximum) der Gauß-Verteilung.
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Teq = 357 K















Abbildung 4.15: Eine berechnete,
gaußverbreiterte Flächen-Hall-Kon-
stante (blaue, durchgezogene Linie)
und ihre Anpassung (rote, gestrichel-
te Linie) mittels des u�eq-Verfahrens.
elliptischen Verlauf der Linien gleicher äquivalenter Temperaturen. Dies
deutet bereits darauf hin, dass Gl. (4.28) den Zusammenhang zwischen
𝑇eq und𝑇realwiedergeben kann. Zuerstmuss hierfür jedoch die Beziehung
von 𝑇inh zu 𝑤G bestimmt werden. Abbildung 4.16c zeigt 𝑇eq(𝑇real = 0) =
𝑇inh, in Abhängigkeit von 𝑤G, sowohl für die in Abb. 4.16a als auch in
Abb. 4.16b dargestelltenWerte. Abgesehen vonden „Ausreißern“ bei𝑤G =
0, ist eine lineare Abhängigkeit zu erkennen. Mittels lineare Regression
lässt sich die Proportionalitätskonstante 𝑏mit
𝑘B𝑇real = 𝑏𝑤G (4.30)
anhand der Daten aus Abb. 4.16b auf 𝑏 = 0,229 bestimmen.
Um nun den eigentlichen Zusammenhang von 𝑇real, 𝑇inh und 𝑇eq zu
erörtern, wird die Herangehensweise von Olivero und Longbothum [158]
übernommen, welche eine relativ genaue, empirische Formel zur Berech-
nung der Breite des Voigt-Proﬁls in Abhängigkeit der Halbwertsbreiten
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Abbildung 4.16: Die äquivalente Tempera-
tur in Abhängigkeit von u�real und u�G be-
stimmt (a) durch eine Anpassung wie in
Abb. 4.15 gezeigt und (b) durch Berechnung
ausu�⋆. (c) Die äquivalente Temperatur u�eq
bei u�real = 0 in Abhängigkeit der Breite der
Gauß-Verteilung u�G. Die mit einem Kreis
markierten Werte wurden über eine kom-
plette Anpassung von u�Hsh bestimmt, die
mit einem Kreuz gekennzeichneten Punkte
anhand vonu�⋆.
eingeführt. Für den Extremfall𝑇inh = 0wird 𝑑 = −1 und für𝑇real = 0wird
𝑑 = 1. Da sowohl 𝑇inh und 𝑇real nicht negativ sein können, gilt−1 ≤ 𝑑 ≤ 1.
Für beide Extremfälle 𝑇inh = 0 bzw. 𝑇real = 0 wird 𝑅 = 1. Mit
1
2(1 + 𝑑) =
𝑇real
𝑇inh + 𝑇real




erhält man die normalisierten Größen von 𝑇inh und 𝑇real, sodass sich
Gl. (4.28) zu
𝑅(𝑑) = 12(√𝛼
2(1 + 𝑑)2 + (1 − 𝑑)2 + (1 − 𝛼)(1 + 𝑑)) (4.34)
umformen lässt.
In Abb. 4.17 sind die Werte von Abb. 4.16b in Form von 𝑅(𝑑) aufgetra-
gen. Eine Anpassung von Gl. (4.34) an die Daten ergibt einen Wert von
𝛼 = 1,0143. Sie liefert im ganzenWertebereich eine sehr gute Übereinstim-
mung und ist nur sehr wenig von dem quadratischen Mittel (𝛼 = 1), d. h.
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Abbildung 4.17: Die Wertepaare u� und u�, berechnet aus den Daten in Abb. 4.16b und die
Anpassung von Gl. (4.34) an diese Werte, sowie die aus der Auswertung der Daten von Zhu
et al. [22] erhaltenen Wertepaare. Zum Vergleich ist u�(u�) nach Gl. (4.34) mit u� = 1,28 und
das quadratische Mittel (u� = 1) aufgetragen.
Gl. (4.27), entfernt. Zum Vergleich ist sowohl das quadratische Mittel, der
aus Abb. 4.14 bestimmte Verlauf mit 𝛼 = 1,28 und die sich aus den Mess-
daten von Zhu et al. [22] bestimmten 𝑅 und 𝑑Wertepaare eingezeichnet.
So lässt sich sagen, dass für normalverteilte, räumliche Ladungsinhomo-
genitäten das quadratischeMittel in Gl. (4.27) gut geeignet ist, um 𝑇eq bzw.
𝑇inh zu berechnen. Da die Daten in Abb. 4.14 diesen Verlauf nicht nahe
legen, bedeutet dies im Umkehrschluss, dass die räumlichen Ladungsin-





Neben der geeigneten Wahl für die Synthetisierung von Graphen bildet
das verwendete Dielektrikum das Herzstück von Graphen-Feldeﬀekttran-
sistoren. Nicht nur für die hier besprochenen „klassischen“ GFETs, wie
in Abschn. 2.2 beschrieben, sondern auch für vertikale Transistoren, wie
den Barristor [159] oder den Tunneltransistoren [17–19], ist eine zuver-
lässig funktionierende Methode zur Schichtabscheidung essentiell. Es
werden mehrere Anforderungen an das Dielektrikum gestellt: Es sollte
eine möglichst geringe Leitfähigkeit haben, es sollten geschlossene Schich-
ten abgeschieden werden können, die Isolatorschicht sollte eine große
Kapazität haben, d. h. eine kleine EOT, die Schichtdicke sollte eine hohe
Homogenität aufweisen und die Schichtabscheidung sollte keinen oder
nur einen geringen Schaden auf der Graphenlage verursachen.
Abgesehen von den Tunneltransistoren, für die meistens wenige La-
gen hexagonales Bornitrid verwendet werden, wäre die ALD von Al2O3,
HfO2 oder anderen Metalloxiden mit hoher dielektrischer Konstante die
Methode der Wahl. Sie erfüllt alle oben aufgeführten Anforderungen bis
auf eine: Es können keine geschlossenen Schichten auf unbehandeltem
Graphen mittels ALD abgeschieden werden [86, 108]. Der Grund hierfür
ist, dass die Reaktanten weder chemisch mit dem Graphen reagieren noch
bei den erhöhten Temperaturen von der Graphenschicht adsorbiert wer-
den. VerschiedeneMethoden, um diese Problematik zu umgehen, wurden
bereits erprobt. Eine Möglichkeit besteht in der chemischen Funktionali-
sierung der Graphenlage mittels einer nass-chemischen [160], Ozon- [86,
161] oder NO2-Vorbehandlung [162]. Die so behandelten Graphenlagen
bieten eine größere Nukleationszentrendichte, welche eine Abscheidung
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geschlossener ALD-Schichten ermöglicht. Allerdings führt diese Ober-
ﬂächenaktivierung meist zu einer, teilweise erheblichen, Schädigung der
Graphenlage und zu einer daraus resultierenden Verschlechterung der
Transporteigenschaft [163]. Eine weitere Möglichkeit stellt die Abschei-
dung einer dünnen Saatschicht dar, auf welcher die eigentliche ALD-
Schichtabscheidung durchgeführt wird. Hierfür bieten sich unter ande-
rem das Aufbringen einer dünnen Polymerschicht [162] oder thermisch
aufgedampftes Aluminium an, welches vor der ALD-Deposition oxidiert
wird [23]. Letzteres stellt wohl das am häuﬁgsten verwendete Verfah-
ren dar. Alternativ haben Zhu et al. [22] gezeigt, dass mittels PECVD
abgeschiedenes SiN als Dielektrikum von GFETs dienen kann.
Bei epitaktischem Graphen tritt noch ein weiteres Problem für eine
Realisierung von GFETs auf. Es beﬁnden sich im Falle von MLG zwischen
Puﬀerschicht und dem SiC-Substrat ungesättigte Bindungen, welche als
Grenzﬂächenzustände die eﬀektive Kapazität drastisch mindern [35, 80,
81]. Es sollte jedoch erwähnt sein, dass nicht in allen Veröﬀentlichungen
von einer so starken Verminderung berichtet wird (z.B. Ref. [164, 165]).
Bei QFMLG ist die Situation günstiger: Mit kompletter Interkalation sind
alle vormals oﬀenen Bindungen abgesättigt.
Ein zweites Problem, welches bei der Wahl des Abscheidungsverfah-
rens bzw. des Isolatormaterials beachtet werden muss, insbesondere bei
epitaktischem Graphen, ist die starke Ausgangsdotierung. Dadurch wer-
den hohe Steuerspannungen benötigt, um Ladungsneutralität bzw. die
minimale Leitfähigkeit zu erreichen. Zwar ist es möglich die Ladungsträ-
gerkonzentration mittels Transferdotierung durch Adatome [166] oder
Moleküle [167] zu verändern, doch deutlich praktischer wäre es, die do-
tierenden Eigenschaften eines geeigneten Isolators auszunützen. Im Falle
von SiN haben Giannazzo et al. [165] keinen deutlichen Unterschied in der
Dotierung des Graphens durch das Aufbringen der SiN-Schicht feststellen
können. Wu et al. [164] hingegen beobachteten eine starke Minderung
der ursprünglichen 𝑛-Dotierung, sodass die Ladungsträgerkonzentration
nach der SiN-Deposition um ∼ 1 ⋅ 1013 cm−2 geringer war. Die verblei-
bende Elektronenkonzentration war daher gering und nur eine kleine
Steuerspannung war nötig, um Ladungsneutralität zu erreichen. QFMLG
ist hingegen ein Lochleiter, mit einer Ladungsträgerkonzentration von
𝑝 ≈ 6 ⋅ 1012 cm−2 (vgl. Abschn. 2.3.2). Hier wäre ein Dielektrikum, das
als Elektronenakzeptor fungiert, kontraproduktiv. In diesem Kapitel soll
gezeigt werden, dass SiN auch als Elektronendonator agieren kann und












ner in (a) Si3N4 und (b)
Si(NH)2 nach Tsu et al.
[169].
5.1 Prozessoptimierung
Die chemische Zusammensetzung von SiN, hergestelltmit PECVD (s. auch
Abschn. 3.1.2), hängt empﬁndlich von den gewählten Prozessparametern
ab. So liegt der Wasserstoﬀanteil bei einer moderaten Wachstumstempe-
ratur von 300 °C bei 10–25%. Bei Temperaturen von 800–900 °C hingegen,
welche typischerweise bei LPCVD (engl. low preasure CVD, Niederdruck-
CVD) verwendet werden, sinkt der Anteil auf 5–8% [168]. Daher wird
PECVD-Siliziumnitird häuﬁg mittels der Formel SiNu�:H angegeben oder
um die amorphe Struktur zu unterstreichen als a-SiNu�:H. Hier gibt 𝑥 das
Verhältnis von Stickstoﬀ- zu Siliziumatomen an. Bei stöchiometrischem
Si3N4 bindet jedes Si-Atom an vier N-Atome, welche wiederum an drei Si-
Atome gebunden sind. Das Verhältnis beträgt demnach 𝑥 = 43 für Si3N4.
Bei kleineren 𝑥-Werten spricht man von siliziumreichem SiN, bei größeren
von stickstoﬀreichem SiN. Da N−N-Einfachbindungen weder energetisch
favorisiert noch spektroskopisch nachgewiesen sind [168], ist die obere
Grenze von 𝑥 durch Siliziumdiimid (Si(NH)2), also 𝑥 = 2, gegeben [169].
In Siliziumdiimid hat jedes N-Atom als Bindungspartner zwei Si-Atome
und ein H-Atom. Dadurch entspricht es von der Struktur SiO2, wobei
der Sauerstoﬀ durch NH ersetzt ist. In Abb. 5.1 sind die Bindungspart-
ner von Si3N4 und Si(NH)2 exemplarisch dargestellt. Nach unten ist 𝑥
nicht begrenzt. Mit 𝑥 = 0 erhält man amorphes Silizium (a-Si∶H). Sili-
ziumreiches SiN ist ein schlechter Isolator [170], daher sollte möglichst
stöchiometrisches oder sogar stickstoﬀreiches SiN als Isolator verwendet
werden.
In dieser Arbeit wurden die SiN-Schichten mittels des PECVD-Verfah-
rens mit Ammoniak (NH3) und eines Silan-Argon-Gemischs (2% SiH4)
bei einem Druck von 1Torr (1,33mbar), einer RF-Leistung von 20W und
einer Probentemperatur von 300 °C abgeschieden. Die Prozessdauer be-
trug 13 s für den HF-Schritt und 7 s für den folgenden LF-Schritt, sodass
ein kompletter Zyklus 20 s dauerte. Es wurde kein weiteres Trägergas
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Abbildung 5.2: (a) Brechungsindex von SiN-Schichten bei einer Wellenlänge von 634nm
in Abhängigkeit der NH3:SiH4-Flussratenverhältnis u� im Vergleich mit den Messungen von
Pal und Bose [171], (b) die erzielte Wachstumsrate abhängig von u�.
verwendet und nach der Deposition wurden keine weiteren Anlass- oder
Ausheilungsschritte durchgeführt. Die chemische Zusammensetzung der
SiN-Schicht hängt maßgeblich von dem Flussratenverhältnis 𝑅 von NH3
und SiH4 ab. Um einen geeigneten Wert für 𝑅 zu ﬁnden, wurden auf kri-
stallinen Siliziumproben SiN-Schichten abgeschieden. Es wurde hierbei
𝑅 in einem Bereich von 1,75–25 variiert. Die Prozessdauer betrug zwi-
schen einer und zehn Minuten. Anschließend wurden die so gewonnenen
Schichten mittels Ellipsometerie und XPS charakterisiert.
Mittels Ellipsometrie wurde der (frequenzabhängige) Brechungsindex
und die Dicke der abgeschiedenen SiN-Schichten bestimmt. Das native
Oxid auf den Siliziumproben, welches sich unweigerlich bei Lagerung
in Umgebungsluft auf sauberen Siliziumoberﬂächen bildet, wurde vor
dem PECVD-Prozess nicht entfernt. Die Oxidation ist selbst limitierend
und die Dicke des Oxids beträgt ca. 20Å [172]. Folglich wurde für die Mo-
dellierung der Ellipsometriedaten folgende Schichtstapelung verwendet:
Silizium, Siliziumoxid (20Å), SiN. Der Brechungsindex 𝑛 weist eine deut-
liche Abhängigkeit von 𝑅 auf, wie in Abb. 5.2a für die Wellenlänge von
634nm zu sehen ist. Je größer der NH3-Anteil im Gasgemisch ist, desto
kleiner ist der Brechungsindex. Da der Brechungsindex mit zunehmen-
dem Stickstoﬀanteil 𝑥 im SiN kleiner wird [173], nimmt in Abb. 5.2a mit
steigendem 𝑅 der Stickstoﬀanteil 𝑥 kontinuierlich zu. Ab einem Verhältnis
von 12,5 ist die Änderung relativ gering. Des Weiteren konnte mittels
der Ellipsometriemessungen die Dicke der jeweiligen Schichten bestimmt
























des Si 2p-Rumpfniveaus einer SiN-
Schicht, gemessen direkt nach der
Deposition und nach 9 Tagen an Luft.
Zusätzlich zu den Ellipsometriemessungen wurden auch XPS-Mes-
sungen durchgeführt, um direkten Aufschluss über die chemische Zu-
sammensetzung zu erhalten. Abbildung 5.3 zeigt zwei Spektren des Si 2p-
Rumpfniveaus einer SiN-Schicht, welche mit einem Flussverhältnis von
𝑅 = 2,25 abgeschieden wurde. Die erste Messung wurde direkt nach der
Deposition vorgenommen, d. h. die Probe war nur kurze Zeit der Umge-
bungsluft ausgesetzt. Das Spektrum setzt sich aus zwei Komponenten
zusammen. Bei der Anpassung wurde die Spin-Bahn-Aufspaltung be-
rücksichtigt. Für den Abstand zwischen Si 2p3/2- und Si 2p1/2-Linie wurde
0,61 eV verwendet. Die dominante Linie bei1 102,2 eV (in der Abbildung
mit Si−N gekennzeichnet) wird den Siliziumatomen zugeschrieben, wel-
che eine stöchiometrische Konﬁguration aufweisen, also vier N-Atome als
Bindungspartner haben. Die kleinere, zu niedrigeren Energien verscho-
bene Komponente bei ∼ 100,5 eV, wird hingegen Si-Atomen zugeordnet,
welche auch Bindungen zu anderen Si-Atomen haben. Folglich handelt
es sich hier um siliziumreiches SiN.
Nach 9 Tagen Exposition an Umgebungsluft wurde das zweite Spek-
trum aufgezeichnet. Die Position und das Intensitätsverhältnis der Si−N-
und Si−Si-Komponenten bleiben unverändert, aber es taucht eine dritte
Komponente auf. Da ihre Position bei höheren Bindungsenergien liegt,
kann es sich nur um Si-Atome handeln, die als Bindungspartner elek-
tronegativere O-Atome haben. Die Bindungsenergie von 104,0 eV spricht
dafür, dass es sich um SiO2 handelt, d. h. die SiN-Oberﬂäche oxidiert zu
SiO2.
1Bei den angegebenen Positionen handelt es sich um die Positionen der Si 2p3/2-Linie.
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des Si 2p-Rumpfniveaus von SiN-
Schichten, hergestellt mit verschie-
denen Flussratenverhältnissen.
Mit einem Flussverhältnis 𝑅 = 2.25 erhält man also eine nicht ge-
wünschte siliziumreiche SiN-Schicht. Daher wurden auch Schichten mit
höheren 𝑅-Werten abgeschieden. Bei allen Proben wurde eine Prozess-
dauer von zwei Minuten gewählt, sodass die erzielte Schichtdicke jeweils
zwischen 20–40nm liegt. In Abb. 5.4 sind die Si 2p-Rumpfniveauspek-
tren der SiN-Schichten, abgeschieden bei Flussraten von 2,25, 5, 12,5 und
25 aufgetragen. Das Spektrum bei 𝑅 = 2,25 ist bereits aus Abb. 5.3 be-
kannt. Das erste wichtige Merkmal der weiteren Spektren ist, dass die
Emissionslinien um 0,8–1,6 eV verschoben liegen. Diese Verschiebung ist
durch Aufladungseﬀekte verursacht, welche die kinetische Energie der
Photoelektronen mindern, und somit die vermeintliche Bindungsenergie
erhöhen. Dies spricht für den isolierenden Charakter der Schichten. Da
die weiteren Proben nicht direkt nach der Deposition gemessen wurden,
weisen ihre Spektren ebenfalls eine Oxidentwicklung auf der Oberﬂäche
auf. Dass die beobachten Oxidbindungen nahe der Oberﬂäche liegen, zei-
gen eindrucksvoll die Messungen unter einem Emissionswinkel von 60°.
Bei diesen ist die Siliziumoxid-Komponente deutlich stärker im Vergleich
zur Si−N-Komponente ausgeprägt.
Die Aufladungseﬀekte sprechen bereits für gute isolierende Eigen-
schaften der durch größere Flussverhältnisse gewonnenen Filme. Dies
wird durch den deutlichen Rückgang der Si−Si-Komponente verursacht,
welche bereits bei 𝑅 = 5 nicht mehr beobachtbar ist. Ob es sich nun um
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stickstoﬀreiche Schichten handelt, kann anhand der XPS-Spektren jedoch
nicht gesagt werden, denn mehr als vier Stickstoﬀ-Bindungspartner pro
Siliziumatom sind nicht möglich. Daher ist eine Unterscheidung zwischen
stöchiometrischen Si3N4 und Siliziumdiimid anhand von Si 2pRumpfni-
veauspektren – zumindest in der Form einer chemischen Verschiebung –
nicht möglich. Man kann aber zusammenfassend sagen, dass die Schich-
ten, welche mit einemWert von 𝑅 = 5, 12,5 und 25 abgeschieden wurden,
keine Si−Si-Komponente aufweisen und eine starke Aufladung zeigen.
Folglich handelt es sich um sehr gut isolierende Schichten.
Aufgrund dieser Daten wurde für die folgenden Schichten ein Fluss-
verhältnis von 𝑅 = 12,5 gewählt. Auch die Messungen von Pal und Bose
[171], die sowohl spektroskopische wie auch elektrische 𝑅-abhängige Mes-
sungen durchgeführt haben, zeigen bei größerem 𝑅 keine signiﬁkante
Verbesserung. Für einen Wert von 𝑅 = 12,5 wurden auch Kapazitäts-
messungen an den hier verwendeten SiN-Schichten ebenfalls auf hoch-
dotiertem Silizium erstellt. Die native SiO2-Schicht der Siliziumprobe
wurde kurz vor der SiN-Deposition mit fünfprozentiger Flusssäure ent-
fernt. Die kreisförmigen Kontakte mit einem Durchmesser von 1,1mm
wurden mit einer Schattenmaske aufgebracht, um jegliche Verunreinigun-
gen durch Lackrückstände zu vermeiden. Die Messungen ergaben einen
Wert für die dielektrische Konstante von 𝜖r = 6,1. Der Wert ist in guter
Übereinstimmung mit dem Ergebnis von Pal und Bose [171], welche bei
ähnlichen Wachstumsparametern eine dielektrische Konstante von 5,4
erzielt haben.
5.2 Siliziumnitrid auf MLG
Nachdem nun geeignete Prozessparameter gefunden waren, wurde eine
MLG-Probe zur Transport- und Feldeﬀekt-Charakterisierung mittels op-
tischer Lithographie hergestellt. Hierzu wurden erst die Metallkontakte
aufgebracht, dann das Graphen zu Hall-Test-Strukturen strukturiert, das
SiN abgeschieden, die SiN-bedeckten Kontakte mit einer CF4-Plasmaätze
wieder freigelegt und schließlich – in einem Schritt – die Gate- und die
Kontaktierungspads-Metalle aufgedampft. Bei beiden Metallisierungen
wurde jeweils Gold mit einer dünnen Schicht Titan als Haftvermittler ver-
wendet. Da nach der Graphen-Strukturierung noch deutlich Lackreste auf
den Teststrukturen vorhanden waren, wurde vor der SiN-Abscheidung
die Probe inmolekularemWasserstoﬀ (Druck: 800mbar, Fluss: 1,9 slm) bei
400 °C für eine Stunde angelassen, um die Lackreste zu entfernen. Abbil-
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200µm
G
S D Abbildung 5.5: Ein optisches Mikroskopiebild einer fertig
strukturierten GFET-Teststruktur. Die Beschriftung kennzeich-
net die Drain- (D), Source- (S) und Gate-Elektrode (G). Die
weiteren Metallkontakte dienen als Spannungsabgriﬀ für die
Vier-Punkt- und Hall-Messung.
dung 5.5 zeigt eine Mikroskopaufnahme eines fertigen Bauelements. Die
Messungen der Transporteigenschaften konnten nur mit SiN-Beschich-
tung durchgeführt werden, weil erst im letzten Schritt die notwendigen
Kontaktierungspads aufgebracht wurden.
Vor und nach der SiN-Deposition wurden Raman-Spektren der Gra-
phenlage gemessen2, welche in Abb. 5.6 aufgetragen sind. Beide Spektren
weisen die üblichen Raman-Linien auf: die G- und die 2D-Mode. Die
breite Bande im Bereich von 1270–1450 cm−1, in der Abbildung grau hin-
terlegt, ist nicht zu verwechseln mit der im selben Bereich vorkommenden
D-Mode. Es handelt sich hier vielmehr um das Raman-Signal der Puﬀer-
schicht [137]. Erst nach der Deposition von SiN kann die Entstehung eines
kleinen D-Peaks beobachtet werden. Das Amplitudenverhältnis von D- zu
G-Mode beträgt ca. 6%.Mit diesemWert lässt sich nachCançado et al. [174]
der mittlere Defektabstand auf (49 ± 8)nm abschätzen. Dies entspricht
einer Defektdichte von (1,3 ± 0,4) ⋅ 1010 cm−2.
Des Weiteren fällt beim Vergleich der beiden Raman-Spektren die
Verschiebung der G- und 2D-Moden auf. Insbesondere deutlich ist dies
bei letzterer zu sehen. Die Position der beiden Moden hängt von der
Verspannung der Graphenlage [123] und aufgrund der Kohn-Anomalie
von der Ladungsträgerkonzentration [122, 175, 176] ab. Da beide Eﬀek-
te unterschiedlich starke Auswirkungen auf die Position der G- und D-
Mode haben, kann der Verschiebungsanteil beider Mechanismen her-
ausgerechnet werden [124]. Mit den Parametern3 von Fromm et al. [124]
errechnet sich für die G-Mode eine Verschiebung gegenüber ladungs-
neutralem und unverspanntem Graphen von 𝛥𝐺ch = 2,4 cm
−1 durch
2Der Autor bedankt sich bei Felix Fromm für das Anfertigen und Zurverfügungstellen
der Messungen.
3Hierbei sollte erwähnt werden, dass die verwendeten Parameter für QFMLG bestimmt
wurden und, wie Fromm et al. [124] anmerken, nicht zwingend auf andere Systeme über-
tragbar sind.
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Abbildung 5.6: Raman-Spektren einer MLG-Probe vor und nach der Beschichtung mit SiN.
Die gestrichelten Linien geben die Position der G-Mode [177] bzw. 2D-Mode [178] von
neutralem, unverspanntem Graphen an.
Dotierung und 𝛥𝐺str = 15,6 cm
−1 durch Verspannung. Nach der SiN-
Abscheidung steigt 𝛥𝐺ch auf 6,2 cm−1 an, 𝛥𝐺str hingegen ist mit 5,8 cm−1
kleiner geworden. Da die beiden Spektren nicht an der gleichen Stelle auf
der Probe gemessen wurden, bedeutet dies nicht unbedingt, dass durch
die SiN-Abscheidung die Graphenlage weniger kompressiv verspannt
ist. Die Verspannung schwankt typischerweise auf einer Probe in einem
Bereich von ungefähr 25 cm−1 für 𝛥𝐺str [73]. Für den dotierungsabhän-
gigen Anteil 𝛥𝐺ch ist mehr als eine Verdoppelung zu beobachten. Dieser
Anstieg deckt sich mit den Ergebnissen der Hall-Messung. Es wurde eine
Ladungsträgerkonzentration von 𝑛 = 2,6 ⋅ 1013 cm−2 mit dem SiN-Dielek-
trikum gemessen. Vor der Deposition wurde 𝑛 nicht gemessen, aber es
liegt für gewöhnlich bei epitaktischem Graphen auf der 6H-SiC(0001)-
Oberﬂäche bei ∼ 1 ⋅ 1013 cm−2 (vgl. Abschn. 2.3.2). Es wurde daher eine
Veränderung der Ausgangsdotierung von mehr als 1 ⋅ 1013 cm−2 erreicht.
Die erzielte Hall-Beweglichkeit von 306 cm−2 ist jedoch relativ klein. Zwar
ist bei so hoher Ladungsträgerkonzentration eine geringere Beweglichkeit
zu erwarten [22], doch sollte sie trotz alledem deutlich größer sein, wenn
man bedenkt, dass der Flächenwiderstand 𝑅sh = 785Ω nicht wesentlich
kleiner ist als bei nicht präpariertem MLG.
Die Transferkennlinien (Abb. 5.7) zeigen jedoch Schwachpunkte auf.
Bei jeder Vergrößerung des Steuerspannungsbereiches verschiebt sich
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Abbildung 5.7: Nacheinander gemessene Trans-
ferkennlinien eines Bauelements auf Basis von
MLG. Bei einer Steuerspannung von −28V kam
es zum Felddurchbruch.
die Kennlinie in Richtung positiver Steuerspannung. Des Weiteren wei-
sen die Kennlinien nicht die typische Glockenform auf, sondern besitzen
mehrere Wendepunkte. Ursache hierfür könnte die vorherige Reinigung
in molekularem Wasserstoﬀ sein, was zu einer teilweisen Wasserstoﬀ-
Interkalation an den Kanalrändern geführt haben kann [179]. Bei einer
Steuerspannung von −28V kam es schließlich zum Felddurchbruch. Dies
entspricht bei der nominellen Dicke von 36nm einer Durchbruchfeldstär-
ke von 7,8MVcm−1.
5.3 Siliziumnitrid auf QFMLG
Wie sich im vorherigen Abschnitt herausgestellt hat, scheint das hier
verwendete SiN als starker Elektronendonator zu dienen, sodass es zu
einem zusätzlichen Elektronenüberschuss in der Größenordnung von
1 ⋅ 1013 cm−2 führt. Für die FET-Teststruktur auf MLG war dies eher hin-
derlich, da noch größere Feldstärken nötig wären, um zum Neutralitäts-
punkt zu gelangen, welcher aufgrund der hohen Ausgangsdotierung
sowieso schon schwer zu erreichen ist. Anders sieht es bei dem 𝑝-do-
tierten QFMLG aus. Hier würden die vom SiN abgegebenen Elektronen
die ursprüngliche 𝑝-Dotierung kompensieren. Durch die reduzierte La-
dungsträgerkonzentration kann Ladungsneutralität mit nur moderaten
Feldstärken erwirkt werden.
Um dies zu testen, wurden auf einer QFMLG-Probe FET-Teststruk-
turen aufgebracht. Die Prozessschritte waren nahezu die gleichen wie
für die besprochene MLG-Probe aus dem vorherigen Abschnitt. Aller-
dings wurden diesmal bereits nach dem Strukturieren des Graphens
Kontaktierungspads aufgebracht, sodass es möglich war, die elektrischen
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Abbildung 5.8: (a) AFM-Bild einer Hall-Teststruktur vor der SiN-Abscheidung. (b) Höhen-
proﬁl des SiC-Graphen-Überganges in y-Richtung gemittelt im Kasten von (a). AFM-Bild
einer Hall-Teststruktur nach der SiN-Deposition (c) und (d).
Transporteigenschaften vor der SiN-Deposition zu bestimmen. Ein Reini-
gungsschritt war diesmal nicht nötig, da sich nur wenige Lackrückstände
auf der Probe befanden.
Sowohl vor als auch nach demAbscheiden von SiNwurden AFM-Mes-
sungen durchgeführt. Abbildung 5.8a zeigt auf der rechten Seite den Teil
eines bereits für die Vier-Punkt-Messung strukturierten Graphenkanals,
jedoch noch ohne SiN-Beschichtung. Die Oberﬂäche weist die typische
Stufenstruktur von epitaktischem Graphen auf der Si-Seite auf. Nur an
wenigen Stellen beﬁnden sich noch kleine Flächen mit Lackrückständen
auf dem sonst reinen Graphen. Auf der linken Seite wurde das Graphen
mit Sauerstoﬀplasma entfernt. Interessanterweise liegt dieser Bereich im
Vergleich höher als der eigentliche Graphenkanal. Um einen genaueren
Höhenunterschied zu bestimmen, ist in Abb. 5.8b das durchschnittliche
Höhenproﬁl in y-Richtung innerhalb des weißen Kasten in Abb. 5.8a
aufgetragen. Der Höhenunterschied beträgt ca. 2,5nm. Dies ist auf den
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Abbildung 5.9: Raman-Spektrum einer QFMLG-Probe. Es sind sowohl die beobachteten
als auch durch farbliche Hervorhebung die möglichen Banden von Graphen eingezeichnet.
ersten Blick erstaunlich, würde man doch erwarten, dass, wenn man das
Graphen entfernt, dieser Bereich tiefer liegt. Erklären lässt sich das recht
einfach: Siliziumoxid, welches sich während der Sauerstoﬀplasma-Be-
handlung auf SiC bildet, hat eine geringere Siliziumatom-Konzentration
im Vergleich zu SiC. Wenn man nun davon ausgeht, dass bei der Plas-
mabehandlung keine Siliziumatome verloren gehen, so muss die SiO2-
Schicht dicker sein.
Auch nach der SiN-Abscheidung wurden AFM-Messungen durch-
geführt. In Abb. 5.8c ist wieder ein Graphenkanal zu sehen, diesmal al-
lerdings auf der linken Seite und nun SiN-beschichtet. Im großen und
ganzen weist die beschichtete Oberﬂäche die gleiche Morphologie auf
wie vor der Deposition. Ferner sind keine unbedeckten Bereiche zu beob-
achten. Der Film hat keine Löcher oder Risse. Eine sehr wichtige – und
bei Graphen keine selbstverständliche [86] – Eigenschaft von Dielektrika
für die Verwendung als Gate-Isolator. Die quadratische Rauheit (engl. root
mean square roughness) wurde innerhalb einer Oberﬂächen-Terrasse mit
einem Wert von 1nm bestimmt. Der hierfür verwendete Bereich ist in
Abb. 5.8d zu sehen. Ob die Rauheit durch Lackrückstände deﬁniert ist
oder inhärent für diesen PECVD-Prozess ist, kann anhand derMessungen
nicht entschieden werden.
Auch bei der QFMLG-Probe wurden vor und nach der SiN-Abschei-
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Abbildung 5.10: Die an verschiedenen Bau-
teilen gemessene Hall-Beweglichkeit aufge-
tragen über die Ladungsträgerkonzentrati-
on, ebenfalls mittels der Hall-Messung be-
stimmt.
dung Raman-Spektren aufgenommen4. Im Gegensatz zur Literatur [51] ist
in Abb. 5.9 schon bei der unbehandelten Probe ein deutlich ausgeprägter
D-Peak vorzuﬁnden5. Das Amplitudenverhältnis vor der Abscheidung
beträgt 0,53, auch hier lässt sich eine kleine, vergleichsweise schwache Stei-
gerung auf einVerhältnis von 0,57 beobachten.Wie die Raman-Messungen
schon erwarten ließen wurde nur eine relativ geringe durchschnittliche
Ladungsträgerbeweglichkeit von 690 cm2/Vs bei einer Ladungsträgerkon-
zentration von 𝑝 = 8,7 ⋅ 1012 cm−2 beobachtet. Die Ladungsträgerkonzen-
tration ist um 3–4 ⋅ 1012 cm−2 größer als die üblichen Literaturwerte [51,
87]. Da die Messungen nicht im Vakuum oder Schutzgas durchgeführt
wurden, lässt sich dieser Unterschied mit Transferdotierung durch Adsor-
bate, wie z.B. Wassermoleküle, erklären. Die Wassermoleküle fungieren
in diesem Fall als Elektronenakzeptoren [180] und steigern die Lochla-
dungsträgerkonzentration im QFMLG.
Nach der Abscheidung von SiN betrug die durchschnittliche Beweg-
lichkeit 540 cm2/Vs, d. h. sie war immerhin um ca. 20% verringert. Die
Dotierung durch die Isolatorschicht ist aber so groß, dass aus dem vorma-
ligen lochleitenden QFMLG ein Elektronenleiter wurde mit einer Elek-
tronenkonzentration von 𝑛 = 3,9 ⋅ 1012 cm−2. In Abb. 5.10 ist die Hall-
Beweglichkeit über die Ladungsträgerkonzentration verschiedener Test-
strukturen vor und nach der SiN-Abscheidung aufgetragen. Die Ladungs-
trägerkonzentrationen nach der SiN-Depostion sind in einem Bereich von
4Der Author dankt Felix Fromm für die Durchführung und Bereitstellung dieser Mes-
sungen. Es sollte angemerkt werden, dass das Spektrum nach der SiN-Deposition durch das
SiC-Substrat von der Rückseite gemessen wurde, was aufgrund der verringerten Aberration
zu einer Verbreiterung der Linienform führt. Weitere Informationen zu dieser Messtechnik
ﬁnden sich in Ref. [124].
5Vermutlich weil diese Probe nicht in der designierten Anlage interkaliert wurde.
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2–6 ⋅ 1012 cm−2 gestreut. Die Beweglichkeit weist einen deutlichen Trend
auf: je kleiner die Ladungsträgerkonzentration desto größer die Hall-Be-
weglichkeit. Der Trend der Beweglichkeit deckt sich mit dem, was man
für Monolagengraphen erwartet (vgl. Abschn. 2.2.2).
5.3.1 Tranferkennlinien
Die beobachtete starke Dotierung wird auch von der Transfermessung in
Abb. 5.11a unterstützt. Durch das Anlegen einer kleinen negativen Steuer-
spannung ﬂießen Elektronen von der Graphenlage zu der Gate-Elektrode.
Folglich verringert sich die Ladungsträgerkonzentration im Graphen und
die Leitfähigkeit wird geringer. Bei 𝑈GS = 4,1V wird das Minimum der
Leitfähigkeit erreicht. Zwar weist die Transferkennlinie eine geringe Hy-
sterese von ∼ 0,2V auf, doch sind die Linien von aufeinander folgenden
Messungen (wie in der Abbildung bei 𝐵 = ±0,32T) nur sehr gering ver-
schoben. Bei beiden Messungen wurde auch der transversale Widerstand
gemessen, wie in Abb. 5.11b dargestellt. Im Idealfall, wenn kein Versatz
zwischen den beiden Spannungsabnahmepunkten vorhanden ist, wären
beide Kurven betragsmäßig gleich und würden sich nur im Vorzeichen
unterscheiden. EineMessung ohneMagnetfeld würde somit immer gleich
null sein. In Wirklichkeit besteht aber oft ein Versatz. Daher ist 𝑅⟂ bei
der Messung mit 𝐵 = 0 nicht gleich null, liegt aber genau zwischen den
Messungen mit 𝐵 = ±0,32T.
Anhand dieser Messungen lässt sich mit Gl. (3.19) die Flächen-Hall-
Konstante bestimmen. In Abb. 5.11a ist die inverse Flächen-Hall-Konstan-
te aufgetragen. Nahe der Ladungsneutralität durchläuft 𝑅Hsh die Null
und folglich hat die inverse Flächen-Hall-Konstante dort eine Polstelle. In
Vorwärtsrichtung liegt diese bei 𝑈Pol = 4,05V (in Abb. 5.11a mit einem
kleinen Kreis gekennzeichnet) und somit nicht an der selben Stelle wie
die minimale Leitfähigkeit. Die Ursache dafür liegt in einer unterschiedli-
chen Löcher- und Elektronen-Beweglichkeit. Die Leitfähigkeit ist minimal,
wenn der Ausdruck 𝜇h𝑝 + 𝜇e𝑛minimal ist, 𝑅−1Hsh divergiert jedoch, wenn
𝜇h𝑝−𝜇e𝑛 = 0. Nur wenn die Löcher- und Elektronen-Beweglichkeit gleich
sind, fallen die minimale Leitfähigkeit und die Polstelle wegen der Sym-
metrie von 𝑝 und 𝑛 auf die gleiche Position. Folglich ist es auch schwierig
zu sagen, bei welcher Steuerspannung Ladungsneutralität (𝑝 = 𝑛) vor-
herrscht. Jedoch ist der Unterschied hier zwischen den beiden Positionen
nicht besonders groß, sodass in erster Näherung 𝜇h ≈ 𝜇e angenommen
werden kann.
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Abbildung 5.11: (a) Die Transferkennlinie zweier aufeinander folgenden Messungen, auf-
getragen als Leitfähigkeit an der linken Achse und die dazugehörige inverse Flächen-Hall-
Konstante. Der Kreis auf der Nulllinie gibt den Nulldurchgang der Flächen-Hall-Konstante
an. (b) Der transversale Widerstand u�⟂ in Abhängigkeit von der Steuerspannung u�GS,
gemessen bei einem äußeren magnetischen Feld mit Werten für u� von −0,32, 0 und 0,32T.
Weiter entfernt von der Polstelle, d. h. bei𝑈GS ≳ −1V kann die lineare
Näherung mit Gl. (4.25) verwendet werden, um die eﬀektive Kapazität
zu bestimmen. In Abb. 5.11a ist die Fitgerade mit der Steigung6 𝐶eﬀ =
7,4 ⋅ 10−8 F cm−2 eingezeichnet. Die Gerade hat ihren Nulldurchgang bei
𝑈0,n = −3,44V. 𝑈0,n ist deutlich größer als 𝑈Pos. Die Ursache hierfür ist
die kleine EOT, wie in Kap. 4 bereits näher erläutert wurde.
Berechnet man mit der dielektrischen Konstante 𝜖r = 6,1, welche aus
der MIS-Messung stammt, und der nominellen Dicke von 36nm die Isola-
torkapazität, so erhält man 𝐶i = 1,5 ⋅ 10
−7 F cm−2. Die eﬀektive Kapazität
ist somit deutlich geringer als 𝐶i. Zwar wurde in Kap. 4 gezeigt, dass die
eﬀektive Kapazität bei kleiner EOT niedriger ist als die Isolatorkapazität,
doch sind die Abweichungen kleiner als 10% und nicht 50%wie hier im
Vergleich zu dem aus den MIS-Messungen stammenden Wert. Es ist nicht
ersichtlich, warum die chemische Zusammensetzung im Volumen der
SiN-Schicht auf Graphen sich deutlich von der auf Silizium unterscheiden
sollte. Daher kann man die gleiche dielektrische Konstante für die SiN-
6Mit der in Abb. 5.11a gewählten Auftragungsform von u�−1Hsh ist die Steigung genau
genommen u�eﬀ/u�.
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Schicht unabhängig vom Substrat erwarten. Die kleine eﬀektive Kapazität
kann daher nur mit Grenzﬂächenzuständen erklärt werden. Anhand der
elektrischen Messungen kann allerdings nicht entschieden werden, ob
sich die Grenzﬂächenzustände zwischen Graphenlage und Substrat [35,
78, 81] oder zwischen Graphenlage und Isolator [81] beﬁnden.
Für die quantitative Bestimmung von 𝐷it benötigt es eine genauere
Analyse, als die Verwendung der linearen Näherung. In Kap. 4 wur-
de bereits eine Methode zur Bestimmung von 𝐷it anhand der Flächen-
Hall-Konstante vorgestellt. Diese Methode wurde an die gemessene Flä-
chen-Hall-Konstante unter Verwendung der äquivalenten Temperatur
angepasst. Die EOT von 23nm wurde aus der nominellen Schichtdicke
(𝑑 = 36nm) und der auf Silizium bestimmten dielektrischen Konstante
𝜖r = 6,1 errechnet. Das Ergebnis der Anpassung ist in Abb. 5.12a dar-
gestellt mit den Werten 𝐷it = 1,3 ⋅ 10
13 cm−2 eV−1 und 𝑇eq = 555K. Die
𝑇eq liegt deutlich über der tatsächlichen Messtemperatur (Raumtempera-
tur), aber unter demWert 𝑇eq = 586K, welcher aus den Hall-Messungen
von Novoselov et al. [7] hervorgeht, obwohl diese bei einer tatsächlichen
Messtemperatur 10K durchgeführt wurden. Trotzdem handelt es sich
um einen relativ hohen Wert, wenn man ihn z. B. mit einem 𝑇eq = 365K
bei Raumtemperatur von Zhu et al. [22] (s. Abschn. 4.2) vergleicht. Mit
Hilfe von Gl. (4.27) lässt sich die Äquivalenztemperatur bei 𝑇real = 0
auf 𝑇inh = 467K abschätzen. Die hohe äquivalente Temperatur spricht
für eine hohe räumliche Ladungsinhomogenität. Eine mögliche Ursache
hierfür könnte der starke Elektronenübertrag von Isolator zu Graphen
sein. Bereits relativ geringe räumliche Schwankungen machen sich bei
den großen absoluten Werten deutlich bemerkbar.
Durch die erfolgte Modellierung der Flächen-Hall-Konstante konnte
nicht nur 𝑇eq und 𝐷it bestimmt werden, sondern nebenbei wurde auch
𝜓s(𝑈GS) berechnet. Somit kann nun für jede angelegte Steuerspannung
auch die dazugehörige Ladungsträgerkonzentration 𝑐(𝜓s) der Graphenla-





berechnet werden, wie in Gl. (2.31) gegeben, sondern auch, unter der









































Abbildung 5.12: (a) Die bereits in
Abb. 5.11a gezeigte Flächen-Hall-
Konstante (rote Kreise) mit der da-
zugehörigen berechneten Anpas-
sung (blaue Linie) in Abhängigkeit
der Steuerspannung. (b) Vergleich
von derHall- mit der Drude-Beweg-
lichkeit, berechnet nach Gl. (2.31)
und (5.1).
InAbb. 5.12bwerden beide Beweglichkeitenmiteinander verglichen. Nahe
der Ladungsneutralität wird die Hall-Beweglichkeit klein, in der Tat sogar
null, da die Flächen-Hall-Konstante dort einen Nulldurchgang hat. Die
Drude-Beweglichkeit hat dort hingegen ihren maximalen Wert, wie das
für Monolagengraphen üblich ist [8, 22]. Die Positionen von minimalem
𝜇H bei 𝑈GS = −4,05V und maximalem 𝜇D bei 𝑈GS = −3,9V sind nicht
exakt gleich. Ursache hierfür ist, dass es sich bei der Annahme 𝜇h = 𝜇e,
wie schonweiter oben erwähnt, nur um eineNäherung handelt. Die relativ
kleine Abweichung rechtfertigt jedoch ihre Anwendung.
Wie in Abb. 5.11a gezeigt wurde, liegen zwei nacheinander im selben
Steuerspannungsbereich durchgeführte Messungen nahezu übereinander,
vergrößert man jedoch den Bereich der angelegten Steuerspannung, so
tritt eine deutliche Verschiebung der Transferkennlinie ein. Wie Abb. 5.13a
zeigt, ist der Punkt der minimalen Leitfähigkeit um 5,7V zu niedrigeren
Spannungen verschoben. Die Ursachen hierfür sind vermutlich bewegli-
che Isolatorladungen oder Grenzgebietszustände (s. Abschn. 4.1.2). Des
Weiteren ist festzustellen, dass die minimale Leitfähigkeit sowie die Steil-
heit (auch bekannt als Transkonduktanz) der Transferkennlinie zugenom-
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Abbildung 5.13: (a) Die beobachte Verschiebung der Ladungsneutralität gegenüber der Steu-
erspannung zwischen zwei Messungen die am selben Bauelement vorgenommen wurden.
(b) Die dazugehörige Flächen-Hall-Konstante, einschließlicher der linearen Näherung.
men haben. Hierfür gibt es zwei Erklärungsmöglichkeiten. Einerseits
könnte eine Steigerung der Ladungsträgerbeweglichkeit, sowohl den An-
stieg in der minimalen Leitfähigkeit 𝜎min = 𝑞𝜇𝑐0, wie auch den Anstieg in
der Steilheit erklären. Wenn man davon ausgeht, dass die Beweglichkeit
unverändert bleibt, könnte folgendes Erklärungsmodell herangezogen
werden. Der Anstieg in der minimalen Leitfähigkeit kann dann nur durch
die Zunahme der minimalen Ladungsträgerkonzentration erfolgen. Die
Veränderungen in der Isolatorschicht, welche ja an der Verschiebung der
Flachbandspannung ersichtlich sind, könnten auch eine Zunahme der
Ladungsinhomogenität zur Folge haben und somit ein größeres 𝑐0 verur-
sachen. Die zusätzliche Änderung der eﬀektiven Kapazität, welche nötig
wäre, wenn man von einer gleich gebliebenen Beweglichkeit ausgeht,
könnte nur mit einer Änderung der Grenzﬂächenzustandsdichte erklärt
werden. Anhand der Messung in Abb. 5.13a kann man allerdings nicht
entscheiden, welche dieser beiden Möglichkeiten tatsächlich zutriﬀt.
Aus oben genannten Gründen wurde auch hier, wie bereits für
Abb. 5.11a beschrieben, die Flächen-Hall-Konstante an dieser Stelle
bestimmt. Abbildung 5.13b zeigt das Ergebnis der Messung. Es sollte
angemerkt werden, dass die Transferkennlinien der zugehörigen Hall-
Messungen im Lochleitungsbereich nicht perfekt übereinstimmten. Daher
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sind die Werte der Flächen-Hall-Konstante in diesem Bereich fehlerbehaf-
tet. Der in Abb. 5.13b durch die durchgezogene Linie gezeigte Verlauf ist
nur mit Werten (𝐷it = 2,9 ⋅ 10
13 cm−2 eV−1, EOT von 12nm) anpassbar,
welche nicht mit den vorher durchgeführten Experimenten vereinbar
sind. Insbesondere ist die sehr kleine EOT nicht realistisch. Vermutlich ist
der Grund dafür, dass der Einﬂuss der Hysterese des Messverlaufs nicht
mehr vernachlässigbar ist. Außerdem könnte der Ansatz der linearen
Zustandsdichte hier nicht mehr greifen. Beide möglichen Gründe haben
zur Folge, dass die Berechnung von 𝜓s in Abhängigkeit von 𝑈GS, wie in
Kap. 4 vorgestellt, versagt. Nichtsdestotrotz lassen sich aus der Messung
einige Rückschlüsse ziehen. Die äquivalente Temperatur kann mittels der
Anpassung in Abb. 5.13b auf 𝑇eq = 460K bzw. anhand von 𝑄⋆ auf 465K
bestimmt werden. Mittels der linearen Näherung erhält man eine eﬀektive
Kapazität von 𝐶eﬀ = 1,4 ⋅ 10
−7 F cm−2 in Vorwärts- bzw. 1,3 ⋅ 10−7 F cm−2
in Rückrichtung.
Die signiﬁkante Verringerung der äquivalenten Temperatur bedeutet
aber auch einen Rückgang in der minimalen Ladungsträgerkonzentration,
sodass zumindest nahe der Ladungsneutralität die Beweglichkeit größer
geworden seinmuss, da ja eine gestiegeneminimale Leitfähigkeit beobach-
tet wurde. Diese beiden Beobachtungen lassen sich am besten mit einem
Rückgang der Coulomb-Streuung, welche durch geladene Störstellen in
der Nähe der Graphenlage verursacht werden, erklären. Die Abnahme in
der minimalen Ladungsträgerkonzentration spricht für eine Reduktion
der Störstellen [47]. Dies hat aber auch eine Verbesserung der Coulomb-
Beweglichkeit zur Folge. Des Weiteren wird die eﬀektive Kapazität größer
– immerhin um einen Faktor von ∼ 1,8. Dies würde unter Vernachlässi-
gung von Grenzﬂächenzuständen ein 𝜖u� von ∼ 5,5 bedeuten. Es ist daher
ein geringer Einﬂuss von Grenzﬂächenzuständen zu beobachten. Aller-
dings lässt sich die tatsächliche 𝐷it aufgrund der Hysterese nicht mittels
der Hall-Konstante bestimmen.
5.3.2 Photoelektronen-Spektroskopie
Um diese starke 𝑛-dotierende Eigenschaft der SiN-Schicht zu bestätigen
und um insbesondere eine Transferdotierung durch Verunreinigungen
auszuschließen, wurden XPS-Messungen an einer QFMLG-Probe auf 𝑛-
dotiertem 6H-SiC(0001)-Substrat durchgeführt. Aufgrund der Oberﬂä-
chenempﬁndlichkeit der XPS-Messmethode wurde eine relativ dünne
Isolatorschicht von nominell nur 6nm abgeschieden, sodass noch Signale
des darunter liegenden Graphens detektiert werden konnten. Die Bin-
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Abbildung 5.14: Spektrum des
C 1s-Rumpfniveaus einer QFMLG-
Probe vor und nach der SiN-
Abscheidung. Die Zerlegung der
Spektren in ihre einzelnenKompo-
nenten ist farblich hervorgehoben:
SiC (rot) und Graphen (blau). Die
mit „Kontaminierung“ bezeich-
nete Komponente deutet auf ei-
ne Kohlenstoﬀverunreinigung auf
der SiN-Schicht hin. Die Linienpo-
sitionen der Graphen-Komponen-
ten sind durch blaue, senkrechte
Linien dargestellt. Die gestrichelte
Linie gibt hierbei die Position von
neutralem Graphen an.
dungsenergie eines Rumpfniveaus wird deﬁnitionsgemäß relativ zum
Fermi-Niveau angegeben. Somit führen Änderungen des Fermi-Niveaus,
z. B. durch Änderung der Besetzungsdichte im 𝜋-Band, direkt zu einer
Verschiebung der Rumpfniveau-Bindungsenergie. Abbildung 5.14 zeigt
das C 1s-Spektrum der QFMLG-Probe nach der Wasserstoﬀ-Interkalation,
nach der SiN-Abscheidung und nach Anlassen in Ultrahochvakuum bei
einer Temperatur von 300 °C.
Vor der SiN-Abscheidung ist das bekannte C 1s-Spektrum vonQFMLG
[181] zu beobachten. Dieses kann in zwei Komponenten, eine symmetri-
sche Voigt-Komponente, deren Signal vom SiC kommt, und der asymme-
trischen Graphenlinie, die hier mit einer Mahan-Linienform angepasst
wurde, zerlegt werden. Die SiC-Komponente liegt bei einer Bindungsener-
gie von 284,16 eV, die Graphen-Komponente bei 282,67 eV. Man beachte,
dass die Position einer asymmetrischen Emissionslinie, nicht mit der Posi-
tion ihres Maximalwertes übereinstimmt. In Abb. 5.14 sind deshalb die
Positionen durch eine senkrechte Linie gekennzeichnet. Nach der Deposi-
tion von SiN sind beide Emissionslinien um 0,6 eV in Richtung größerer
Bindungsenergien verschoben. Der Grund hierfür ist die Änderung des
Oberﬂächenpotentials. Die gestrichelte Linie in Abb. 5.14 gibt die C 1s-Po-
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sition von neutralem Graphen an. Auch mit dieser Messmethode wird ein
Wechsel von einem Löcher- zu einem Elektronenleiter durch das Aufbrin-
gen von SiN beobachtet. Nach dem Anlassen bei 300 °C ﬁndet eine leichte
Verschiebung in 𝑝-Richtung statt. Dies ist insofern interessant, da es nahe
legt, dass durch ein nachträgliches Anlassen die Dotierung feinjustiert
werden kann.
Der Abstand zwischen den Emissionslinien von Graphen und SiC
ist in allen drei Fällen 𝛥𝐸B = 1,5 eV nahezu gleich. Generell ändert sich
dieser Versatz nur, wenn die Potentialdiﬀerenz zwischen Graphen und
SiC geändert wird. Dafür gibt es drei mögliche Parameter: den Abstand,
die dielektrische Konstante und die Ladungsverteilung zwischen Graphen
und SiC. So ist zu beobachten, dass bei der Deinterkalation von Wasser-
stoﬀ 𝛥𝐸B kleiner wird. Da in Abb. 5.14 keine wesentliche Veränderung
zu beobachten ist – in der Tat wird der Abstand innerhalb des Fehlers
sogar größer – kann eine signiﬁkante Deinterkalation während der SiN-
Abscheidung ausgeschlossen werden. Da 𝛥𝐸B konstant bleibt, bedeutet
dies aber auch, dass eine Änderung der Ladungsträgerkonzentration bzw.
Änderung der Nettoladungsdichte in der Graphenlage unweigerlich eine
Veränderung der Bandverbiegung des SiC-Substrates nach sich zieht, auch
dann wenn die Nettoladungsdichte durch die Steuerelektrode moduliert
wird. Allerdings ist bei semi-isolierendem SiC-Substrat nur wenig Ladung
nötig, um eine deutliche Änderung der Bandverbiegung zu erwirken [79].
Daher hat das semi-isolierende Substrat nur einen vernachlässigbaren
Einﬂuss auf die eﬀektive Kapazität.
5.4 Ursache der Dotierung
In den vorangegangenen Abschnitten wurde mittels Raman- und Hall-
Messungen an MLG sowie Hall-, Transfer- und XPS-Messungen an
QFMLG gezeigt, dass Siliziumnitrid als Elektronendonator fungieren
kann. Die SiN-Schicht ist in diesem Fall positiv geladen. Andererseits
habenWu et al. [164] mit anderen Prozessparametern beobachtet, dass
Siliziumnitrid als Elektronenakzeptor agiert. In diesem Fall ist der SiN-
Isolator negativ geladen. Im Folgenden soll eine mögliche Erklärung für
dieses ambipolare Dotierverhalten dargelegt werden.
Ein idealer Isolator mit großer Bandlücke verfügt weder über freie La-
dungsträger noch kann er Elektronen aufnehmen oder abgeben. Hierfür
müssen Störstellen wie z. B. ungesättigte Bindungen vorhanden sein, wel-
che Zustände für zusätzliche Elektronen bzw. Löcher bieten. In PECVD-
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Abbildung 5.15: Stark vereinfachte Darstellung der K−-,
K0- und N−Störstellenzustandsdichte nach Robertson
und Powell [184]. Valenzband (VB) und Leitungsband
(LB) sind durch die gestrichelten Linien angedeutet.
SiN gibt es vornehmlich zwei Arten von oﬀenen Bindungen: die K- und N-
Störstellen [182]. Bei der K0-Stelle (−−Si⋅) handelt es sich um Siliziumatome
mit einer oﬀenen und drei gesättigten Bindungen, wobei diese Störstelle
ungeladen ist. Sie kann aber sowohl ein Elektron (K−, −−Si−) wie auch ein
Loch (K+,−−Si+) aufnehmen. Bei der N0-Stelle handelt es sich um ein Stick-
stoﬀatom mit einer oﬀenen Bindung (−N⋅). Ihre Energieniveaus liegen so
tief, dass sie in aller Regel nur als N− auftritt. Durch Anregung des gebun-
denen Elektrons mit UV-Licht konnten mittels Elektronenspinresonanz
N0-Stellen aber nachgewiesen werden [183].
In Abb. 5.15 sind die Energieniveaus schematisch nach Robertson und
Powell [184] dargestellt. Das Dirac-Niveau von Graphen liegt in Abb. 5.15
zwischen K0 und N−. Dies deckt sich mit dem von Yang et al. [185] be-
stimmten Bandabgleich (engl. band alignment) zwischen Graphen und
SiN.7 Folglich treten in den SiN-Schichten, welche in diesem Kapitel be-
sprochen wurden, überwiegend Störstellen des Typs K+ auf, da sowohl
K− als auch N− zu einer negativen Nettoisolatorladung führen würden.
Pearce et al. [186] konnten mittels Infrarotspektroskopie beobachten, dass
durch Anlassen eine chemische Umformung der Störstellen stattﬁndet.
7Yang et al. [185] haben aufmehrlagiges, epitaktisches Graphen auf 6H-SiC(0001) dünne
Schichten SiN abgeschieden.Mittels Photoelektronenspektroskopie wurde der Bandabgleich
zwischen dem Valenzbandmaximum von SiN (u�V) und dem Fermi-Niveau von Graphen auf
2,7 eV bestimmt. Für die Dotierung, d. h. die Position des Dirac-Punktes (u�D) bezüglich des
Fermi-Niveaus, wurden keine Angaben gemacht. Geht man von einer üblichen u�-Dotierung
aus, kann der bestimmte Wert als Obergrenze von u�D − u�V genommen werden. Nach
den Berechnungen von Robertson und Powell [184] ergibt sich für das Niveau der K0-Stelle
u�
K0
− u�V ≈ 3,1 eV. Demnach liegt der Dirac-Punkt unterhalb des K0-Niveaus. Es sollte
jedoch beachtet werden, dass diese quantitative Betrachtung nur als Hinweis gewertet
werden kann, da die hier verwendeten Werte von der Zusammensetzung der SiN-Schicht
abhängig sind.
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Ein an Stickstoﬀ gebundenes Wasserstoﬀatom wird losgelöst und bindet
letztlich an eine oﬀene Siliziumbindung. Es tritt daher eine Umformung
von K0-Stellen zu N−-Stellen auf. Dies erklärt, warum nach dem Anlassen
im UHV eine verminderte 𝑛-Dotierung im QFMLG beobachtet wurde.
Wu et al. [164] hingegen beobachtet eine Reduktion von der anfänglich
hohen 𝑛-Dotierung von MLG. Dafür muss der FET-Isolator eine negative
Nettoladung besitzen. Da das K−-Niveau vermutlichweit über dem Fermi-
Niveau von Graphen liegt, kommt eigentlich nur die N−-Störstelle als
Elektronenakzeptor in Frage. Vergleicht man die Prozessparameter von
Wu et al. [164] mit jenen aus Abschn. 5.1, fallen folgende Unterschiede
auf: die Temperatur (400 °C beiWu et al. und 300 °C), der Druck (8 und
1Torr) und insbesondere die Verwendung von molekularem Stickstoﬀ
als Trägergas mit einem sehr hohen Fluss von 10 000 sccm bei Wu et al.
Bereits die höhere Temperatur könnte die Entstehung von N−-Stellen
begünstigen [187], aber auch die Verwendung des Trägergases hat eine
Auswirkung auf die Flachbandspannung. So haben Hsieh et al. [188] die
Flachbandspannung von siliziumbasierten MIS-Dioden in Abhängigkeit
von der Art und Flussrate des Trägergases untersucht. Sie stellten fest,
dass für MIS-Dioden, welche mit einem großen N2-Fluss abgeschieden





Wie bereits in Abschn. 3.1.2 erwähnt, ist es nicht möglich, auf unbehan-
deltem Graphit oder Graphen geschlossene Oxidschichten (z.B. Al2O3
und HfO2) mittels wasserbasierter ALD abzuscheiden. Dies bedeutet aber
nicht, dass nach einem ALD-Prozess kein Oxid auf der Oberﬂäche vorzu-
ﬁnden ist. So beobachteten Xuan et al. [108] und Speck et al. [86], dass auf
HOPG (engl. highly oriented pyrolytic graphite, sehr reiner, synthetischer
Graphit) zwar auf den planaren Terrassen kein Wachstum stattgefunden
hat, an den Stufenkanten sich jedoch wenige Nanometer dünne Oxidstrei-
fen formiert haben. Ähnliche Resultate erhieltenWang et al. [189] auch
mit exfoliiertem Graphen auf SiO2. Auf dem unbedeckten SiO2 wuchs
das Al2O3 wie erwartet, doch das Graphen blieb blank. Lediglich an den
Rändern und an Punktdefekten ist eine Schichtentwicklung, wie bereits
bei HOPG, zu sehen. Dieses Wachstum an den Stufenkanten oder Rän-
dernwird vermutlich durch oﬀene Bindungen oder die OH-Terminierung,
welche als Nukleationszentren dienen, begünstigt [189].
Ganz anders sieht es mit epitaktischem Graphen auf der SiC(0001)-
Oberﬂäche aus. In Abb. 6.1a ist das AFM-Bild einer MLG-Probe nach 500
ALD-Zyklen mit den Reaktanten TMA und Wasser bei 300 °C dargestellt.
Es gibt die typische Stufen-Morphologie der MLG-Oberﬂäche wieder.
Die Oxidschicht ist aber nicht geschlossen, sondern weist eine sehr hohe
Porendichte auf [86]. Nahe der Stufenkanten sind die Poren sogar größer.
Dies ist noch eindrucksvoller bei einer Prozesstemperatur von 350 °C zu
beobachten (s. Abb. 6.1b). Hier sind die Gebiete an den Stufenkanten nahe-
zu unbedeckt. Auf den Terrassen ist die Oxidschicht, wie schon bei einer
Prozesstemperatur von 300 °C, löchrig. Anhand des Oberﬂächenproﬁles
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Abbildung 6.1: (a) AFM-Bild einer MLG-Probe nach einem TMA/H2O-ALD-Prozess mit
500 Zyklen bei einer Prozesstemperatur von 300 °C und (b) von 350 °C. (c) Höhenproﬁl
entlang der Strecke, welche mit einer weißen Linie in (b) eingezeichnet ist. (Abgedruckt
mit freundlicher Genehmigung von Florian Speck; beide AFM-Bilder wurden bereits in
ähnlicher Form in Ref. [86] veröﬀentlicht.)
in Abb. 6.1c lässt sich eine Oxiddicke von ∼ 45nm ermitteln. Dieser Wert
entspricht fast der Oxiddicke von 50nm,welche bei konformenWachstum
auf Silizium erreicht wird [89]. Das Wachstum auf der Oberﬂäche von
epitaktischem Graphen ist somit konträr zu dem, was auf HOPG und
exfoliiertem Graphen beobachtet wird. Die Nukleation wird nicht an den
Stufenkanten begünstigt, sondern auf den Basalﬂächen. Im Gegensatz zu
HOPG ist auf epitaktischem Graphen die oberste Graphenlage durchgän-
gig verbunden, sodass kein Nukleationszentren durch Diskontinuitäten
an den Rändern erzeugt werden [86]. Die Nukleation auf den Basalﬂächen
begründen Speck et al. [86] mit der größeren Rauigkeit von epitaktischem
Monolagen-Graphen im Vergleich zu Bilagen-Graphen. Somit handelt es
sich bei den unbedeckten Gebieten nahe der Stufenkanten um Bilagen-
Graphen, wohingegen aufgrund der Rauigkeit von Monolagen-Graphen
bereits stellenweise eine Nukleation erfolgen konnte. Eine Reduktion der
Lagenanzahl begünstigt folglich die Schichtabscheidung. Dies wirft die
Frage auf, wie sich der ALD-Prozess auf der Puﬀerschicht verhält, wel-
che gewissermaßen die geringste Anzahl an Lagen von epitaktischem
Graphen darstellt.
In der Einleitung zu Kap. 5 wurden bereits verschiedene in der Litera-
tur beschriebeneVerfahren genannt, die es erlauben, durch Erzeugung von
Nukleationszentren die ALD-Methode auch auf Graphen anzuwenden.
In diesem Kapitel soll ein neuer Ansatz vorgestellt werden, mit dem man
Al2O3 mittels ALD ohne einer Saatschicht auf Graphen erhält. Hierfür
wird erst gezeigt, dass es möglich ist, geschlossene Al2O3-Schichten auf
der Puﬀerschicht abzuscheiden. Anschließend kann mittels Wasserstoff-
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interkalation die Puﬀerschicht vom Substrat entkoppelt werden. Folglich
erhält man mit Al2O3 bedecktes QFMLG.
6.1 Atomare Schichtabscheidung auf der
Pufferschicht
Je geringer die Lagenanzahl von epitaktischem Graphen an einer Stelle ist,
desto günstiger ist dort die Nukleation für den ALD-Prozess auf Basis von
Wasser und TMA. Die Ursache ist, wie bereits erwähnt, die zunehmende
Korrugation. Die größte mögliche Oberﬂächenrauigkeit dieses Systems
bietet die blanke Puﬀerschicht [91]. Im folgenden soll das ALD-Wachstum
auf dieser Puﬀerschicht untersucht werden. Hierfür wurden 500 Zyklen
eines TMA/Wasser-Prozesses bei 300 °C auf einer bei 1475 °C gezüchteten
Probe durchgeführt. Anschließend wurde die Probenoberﬂäche mittels
Rasterkraftmikroskopie untersucht.
Abbildung 6.2 zeigt ein 10µm × 10µm großes AFM-Bild. Die Oberﬂä-
che weist die für epitaktisches Graphen typische Stufenstruktur mit einer
Stufenbreite von ∼ 1µm auf. Abgesehen von wenigen Verunreinigun-
gen ist die Morphologie mit der einer epitaktischen Graphen-Probe bzw.
Puﬀerschichtprobe vergleichbar. Viel interessanter ist daher, was man
nicht beobachtet. So bilden sich auf der Oberﬂäche keine Nanodrähte, wie
etwa auf HOPG, noch ist die Oberﬂäche auf den Terrassen löchrig oder
porös, wie es der Fall bei der MLG-Oberﬂäche ist. Des Weiteren treten
keine Spannungsrisse oder unbedeckte Bereiche entlang der Stufen auf.
Es ist daher möglich geschlossene Schichten mittels wasserbasierter ALD
auf der Puﬀerschicht abzuscheiden. Die ursprüngliche Vermutung, dass
2µm
Abbildung 6.2: AFM-Bilder einer Puﬀer-
schicht-Probe nach 500 Zyklen eines ALD-
Prozesses.
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Abbildung 6.3: (a) AFM-Bilder einer Puﬀerschicht-Probe nach 500 Zyklen eines ALD-Pro-
zesses. An manchen Stellen ist die Schicht nicht geschlossen. (b) Das Höhenproﬁl über den
unbedeckten Teil. Dieser ist im AFM-Bild mit einer weißen Linie eingezeichnet.
das Wachstum durch eine Reduktion der Graphenlagenanzahl verbessert
wird, konnte somit bestätigt werden.
Es gibt aber auch Stellen auf der selben Probe, welche gar nicht oder
nur wenig mit Al2O3 bedeckt sind, wie es im AFM-Bild in Abb. 6.3a zu
beobachten ist. Entlang der Stufenkanten treten auch Bereiche auf, die viel
tiefer liegen als die restliche Oxidoberﬂäche. Das Höhenproﬁl in Abb. 6.3b
zeigt, dass die Oxiddicke dort mehr als 20nm dünner ist. Die Tiefenbe-
stimmungmittels AFM ist jedoch bei so schmalen Spalten nicht besonders
zuverlässig, sodass die Gebiete durchaus tiefer liegen können. Vermutlich
ist in diesen Bereichen gar kein Al2O3 gewachsen. Da diese Spalten direkt
an den Substratstufenkanten liegen, können sie analog zu den Ergebnissen
auf epitaktischem Monolagengraphen mit Mono- oder Bilagengraphenre-
gionen erklärt werden. Anders als bei MLG-Proben werden jedoch keine
Doppelstreifen beobachtet, d. h. das Wachstum von Mono- oder Bilagen-
graphen beginnt lediglich auf den Stufenvorderkanten. Um einemöglichst
homogene und vor allem geschlossene Oxidschicht mittels ALD abzu-
scheiden, sollte das Ausgangssubstrat möglichst keine Monolagen oder
Bilagenbereiche aufweisen. Es sollte hier noch angemerkt werden, dass
anhand der AFM-Messungen keine Aussagen darüber getroﬀen werden
können, ob auchAl2O3 direkt auf den Stufenkanten, also senkrecht zu den
basalen Flächen abgeschieden werden kann. Da auf unpolaren Flächen
keine Puﬀerschicht erwartet und beobachtet wird [66], ist das Wachstum
vermutlich dort ähnlich schlecht, wie auf HOPG.
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Abbildung 6.4: Darstellung des neuen Ansatzes, um ALD-Al2O3 auf einer QFMLG-Probe
zu erhalten. (Nach Speck et al. [51])
6.2 Loslösen der bedeckten Pufferschicht
Im vorherigen Abschnitt konnte gezeigt werden, dass geschlossene Al2O3-
Schichtenmittels ALD auf der Puﬀerschicht abgeschiedenwerden können,
wenn der Anteil von MLG- bzw. BLG-Bereichen hinreichend gering ist.
Die Puﬀerschicht ist jedoch für elektrische Anwendungen, insbesondere
für FETs, nicht besonders interessant. Da die Puﬀerschicht mittels Wasser-
stoffinterkalation vom SiC-Substrat losgelöst werden kann [83], stellt sich
die Frage, ob nicht auch eine Al2O3-bedeckte Puﬀerschicht mit diesem
Verfahren in QFMLG umgewandelt werden kann (s. Skizze in Abb. 6.4).
Um dies zu prüfen wurde eine Puﬀerschicht-Probe auf semi-isolierenden
SiC mit einer nominellen Dicke von 30Å, d. h. mit einer Zyklenzahl von
30, 80Minuten lang bei 540 °C in molekularer Wasserstoﬀatmosphäre mit
einem Druck von ∼ 900mbar angelassen. Die geringe Zyklenzahl wurde
aus zwei Gründen gewählt. Zum einen könnte bei einer dicken Schicht
die Wasserstoﬀdiﬀusion durch das Oxid erschwert sein. Zum anderen ge-
währleistet eine sehr dünne Oxidschicht, dass auch noch nach der Al2O3-
Abscheidung XPS an der nun bedeckten Kohlenstoﬀschicht gemessen
werden kann.
Nach der Prozessierung wurde die Probenoberﬂäche zunächst mit-
tels der Rasterkraftmikroskopie charakterisiert. Abbildung 6.5a zeigt ein
großﬂächiges Bild der Al2O3-Oberﬂäche. Die generelle Struktur der SiC-
Oberﬂäche bleibt erhalten. Bei genauerer Betrachtung der Detailaufnahme
in Abb. 6.5b erkennt man allerdings wenige, sehr feine Spannungsrisse.
Anhand des Höhenproﬁls in Abb. 6.5c lässt sich die Breite des Risses
auf weniger als 40nm bestimmen. Ob aber die Puﬀerschicht durch die
Wassertoﬀbehandlung tatsächlich vom Substrat losgelöst werden kann,
lässt sich mittels der Rasterkraftmikroskopie nicht entscheiden. Hierfür
sind XPS- und Raman-Messungen aufschlussreicher.
Daher wurde die Probe mit der XPS-Methode untersucht. Abbil-
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Abbildung 6.5: (a) und (b) AFM-Bilder einer Puﬀerschicht-Probe nach 30 Zyklen eines
ALD-Prozesses und einer Wasserstoﬀbehandlung. An wenigen Stellen entstanden durch
die Wasserstoﬀbehandlung Spannungsrisse. (c) Das Höhenproﬁl über einen solchen Riss.
Der Weg des Höhenproﬁls ist im zweiten AFM-Bild mit einer weißen Linie eingezeichnet.
dung 6.6 zeigt das XPS-Spektrum der ursprünglichen Puﬀerschicht
ohne Al2O3, dann nach der Wasserstoﬀbehandlung der Al2O3-bedeckten
Puﬀerschicht und schließlich zum Vergleich eine herkömmliche QFMLG-
Probe auf semi-isolierendem SiC ohne Al2O3-Bedeckung. Die Intensi-
täten der einzelnen Spektren wurde hier normalisiert, da gerade die
Intentsität des Al2O3-bedeckten Kohlenstoﬀs sehr gering ist. Vor der
Prozessierung weist das Spektrum die typischen Emissionslinien der
Puﬀerschicht auf: das Volumensignal des SiC-Substrats und die beiden
Komponenten der Puﬀerschicht S1 und S2 [76]. Die S2-Linie wird auf
Kohlenstoﬀatome zurückgeführt, welche bereits sp²-hybridisiert sind.
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ten Puﬀerschicht-Probe und der-
selben Proben nach der Abschei-
dung von Al2O3 mittels ALD
und einer Wasserstoﬀbehand-
lung sowie das Spektrum einer
QFMLG-Vergleichsprobe.
Die S1-Linie hingegen wird durch Kohlenstoﬀatome erzeugt, welche
noch an das Substrat gebunden sind, d. h. noch eine sp³-Hybridisierung
aufweisen. Das Emissionsspektrum der herkömmlichen QFMLG-Probe
hat neben der Substratlinie nur eine weitere, asymmetrische Linie des
nun freistehenden Graphens.
Das Spektrum der prozessierten ALD-Probe ist dem QFMLG-Spek-
trum ganz ähnlich. Allerdings ist hier eine dritte, relativ breite Komponen-
te zu beobachten. Das Signal dieser Linie ist im Vergleich zu den beiden
anderen Linien unter einem Emissionswinkel von 60° deutlich stärker
ausgeprägt. Somit beﬁnden sich die dazugehörigen Kohlenstoﬀatome
oberhalb der Grenzﬂäche. Die dritte Linie kann daher Kohlenstoﬀverun-
reinigungen im bzw. auf dem Oxid zugeschrieben werden. Die XPS-Mes-
sung ist bereits ein starkes Indiz dafür, dass die aluminiumoxidbedeckte
gleich einer unbedeckten Puﬀerschicht mittels Wasserstoﬀ-Interkalation,
wie in Abb. 6.4 vermutet, abgelöst werden kann. Da keine weiteren Kom-
ponenten, wie z. B. eine zweite Volumenkomponente des SiC-Substrats,
vorhanden ist, spricht dafür, dass die Loslösung großﬂächig vonstatten
ging. Es gibt daher keine (zu mindestens im Rahmen der Nachweisgenau-
igkeit der XPS-Methode) Domänen, welche noch komplett an das Substrat
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Abbildung 6.7:Raman-Spektrum einerAl2O3-bedeckten Puﬀerschicht nach derWasserstoﬀ-
Behandlung. Zum Vergleich ist das Spektrum einer herkömmlichen QFMLG-Probe gezeigt.
gekoppelt sind. Einzelne Stellen, bei welchen die losgelöste Kohlenstoﬀ-
schicht noch ans Substrat gebunden ist, ebenso wie ungesättigte Bindun-
gen der Grenzﬂächensiliziumatome, können aber nicht ausgeschlossen
werden. Die Graphen-Linienpositionen der wasserstoﬀbehandelten Probe
und der Referenzprobe sind nahezu identisch. Anders als bei den silizi-
umnitridbeschichtetemGraphen aus Kap. 5 ist hier keine starke Dotierung
durch das Oxid zu beobachten.
Um die letzten Zweifel auszuräumen, ob der Wasserstoﬀprozess tat-
sächlich die Puﬀerschicht vom SiC-Substrat entkoppelt, wurde zusätz-
lich zu den XPS-Messungen auch Raman-Messungen1 angefertigt. Abbil-
dung 6.7 zeigt das Raman-Spektrum einer wasserstoﬀbehandelten, ALD-
prozessierten Probe und zum Vergleich einer herkömmlichen QFMLG-
Probe. Die prozessierte Probe weist die für sp²-hybridisierten Kohlen-
stoﬀ typische G-Linie auf und – viel wichtiger – ebenso die 2D-Linie.
Die 2D-Bande hängt dagegen stark von der Elektronendispersion des
untersuchten Materials ab, sodass z. B. die Puﬀerschicht keine 2D-Linie
aufweist [137]. Auch die Raman-Messung bestätigt somit, dass die Was-
serstoﬀbehandlung die Puﬀerschicht vom Substrat entkoppelt. Es handelt
sich also tatsächlich um Graphen. Neben der G- und 2D-Linie ist auch
eine nicht vernachlässigbare D-Mode zu beobachten. Jedoch tritt selbst bei




herkömmlichen QFMLG oftmals eine D-Linie auf, wie sie im Vergleichs-
spektrum ersichtlich ist. Den signiﬁkantesten Unterschied zwischen den
beiden Spektren stellt die D′-Mode dar. Im Spektrum der herkömmlichen
QFMLG-Probe ist diese nicht einmal ansatzweise vorhanden, im Spek-
trum der Al2O3-bedeckten Probe aber deutlich ausgeprägt. Die D′-Mode
wird durch Intravalley-Streuprozesse (Streuung innerhalb eines Kegels)
hervorgerufen. Normalerweise ist die 𝐷′-Linie im Vergleich zur D-Linie
deutlich schwächer ausgeprägt und tritt erst bei einer sehr hohen Defekt-
dichte deutlich auf. Da ihre Intensität sehr von derDefektart abhängt, wird
die Linie als möglicher Indikator für die Defektart gehandelt [121, 190].
Allerdings ist nicht ganz klar, welche Defektart hierfür verantwortlich
ist. Nach der theoretischen Arbeit von Venezuela et al. [190] ist das Signal
der 𝐷′-Linie bei on site-Defekten, wie z. B. einem ans Graphen gebunde-
nen Wasserstoﬀ-Atom, signiﬁkant stärker als bei hopping-Defekten, wie
z. B. Kohlenstoﬀvakanzen. Eckmann et al. [121] beobachten jedoch, dass
das Amplitudenverhältnis 𝐴(D)/𝐴(D’) der D- zur D′-Linie bei Vakan-
zen (∼ 7) kleiner ist als bei Defekten durch sp³-hybridisierten Kohlenstoﬀ
(∼ 13). Der höchsten D′-Linienanteil bei einem Verhältnis von ∼ 3,5 wird
jedoch an Korngrenzen beobachtet. Das Spektrum in Abb. 6.7 weist ein
Amplitudenverhältnis von ∼ 1 auf. Es ist daher schwierig zu sagen, um
welche Art von Defekt es sich handelt. Eine teilweise sp³-Hybridisierung
von Kohlenstoﬀatomen könnte hier in zwei Richtungen vorhanden sein.
So könnte die Graphenlage noch an einzelnen Stellen ans Substrat oder
an die Al2O3-Schicht chemisch gebunden sein.
6.3 Feldeffektmessungen
Mittels des im vorhergehenden Kapitel vorgestellten Verfahren können ge-
schlossene Al2O3-ALD-Schichten auf QFMLG erhalten werden. In diesem
Abschnitt soll geprüft werden, ob sich mit den so gewonnen Schichten
Feldeﬀekttransistoren realisieren lassen. Die Methode stellt aber eine ge-
wisse Herausforderung für die Bauelement-Prozessierung dar, weil erst
nach der Oxidabscheidung die Puﬀerschicht in Graphen umgewandelt
wird. Um das Graphen zu kontaktieren, müsste die Oxidschicht an den
Kontaktstellen entfernt werden. Eine Freilegung mittels Plasmaätze ist
nicht möglich, da dieser Prozess auch die einzelne Graphenlage zerstört.
Das nass-chemische Entfernen des Al2O3 mit Phosphorsäure wäre auch
denkbar [89]. Allerdings könnte diese Behandlung das Graphen eventuell
beschädigen.
117










Abbildung 6.8: Die einzelnen Schritte für die Herstellung der FET-Teststrukturen (eine
genauere Beschreibung ist im Fließtext zu ﬁnden) und eine Fotographie eines fertigen
Bauelementes. Der Graphenkanal wurde nachträglich zur Illustration in blau eingezeichnet.
Im Folgenden wurde daher eine andere Herangehensweise gewählt:
Die Metallkontakte werden bereits auf die noch nicht interkalierte Puﬀer-
schicht aufgebracht. Die einzelnen Schritte der Bauelemententstehung
sind in Abb. 6.8 dargestellt. Zuerst wurden die Kontaktmetalle auf die un-
behandelte Puﬀerschicht aufgebracht und die Puﬀerschicht strukturiert.
Anschließendwurde eine dünne Schicht Al2O3mittels lediglich 30 Zyklen
des ALD-Prozesses abgeschieden. Die nun Al2O3-bedeckte Puﬀerschicht
wurde wie bereits beschrieben in molekularemWasserstoﬀ angelassen,
um die Puﬀerschicht vom SiC-Substrat zu lösen. Die Interkalation ﬁndet
jedoch, wie in Abb. 6.8 dargestellt, nur in den Bereichen statt, welche
nicht mit den Kontaktmetallen bedeckt sind. Eine genauere Erläuterung
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ﬁndet sich im Anhang A.4. Die dünne Al2O3-Schicht dient nun als Saat-
schicht für weitere 300 Zyklen des ALD-Prozesses, sodass schließlich das
quasi-freistehende Graphen unter einer 33nm dicken Al2O3-Schicht liegt.
Zuletzt werden die Metalle der Steuerelektrode aufgebracht2. Vor der
zweiten Metallisierung wurde an allen Bauelementen Vier-Punkt- und
Hall-Messungen durchgeführt.
Um die Kapazität der Oxidschicht zu bestimmen wurden auf hoch-
dotiertem Silizium MIS-Dioden hergestellt. Hierfür wurde zuerst auf der
Rückseite großﬂächig Titan/Gold aufgedampft. Etwaiges Siliziumoxid
auf der Siliziumoberﬂäche wurde durch ein kurzes Flusssäurebad ent-
fernt und anschließend Al2O3 mittels 33 ALD-Zyklen abgeschieden. Die
runden Frontkontakte wurden durch eine Schattenmaske deﬁniert. Die
so bestimmte Flächenkapazität beträgt im Mittel 2,05 ⋅ 10−7 F cm−2. Dies
entspricht einer EOT von 17 nm. Die Ellipsometriemessung ergab eine
Oxiddicke von 34nm, sodass sich die dielektrische Konstante auf 𝜖r = 7,9
bestimmen lässt.
Mit dem inAbb. 6.8 dargestellten Prozessschrittenwurden vier Proben
hergestellt. Für die einzelnen Proben wurden dabei unterschiedliche Pro-
zessierungsparameter verwendet. Die verwendete Puﬀerschicht wurde
bei einer relativ milden Temperatur von 1425 °C bei Probe A und B bzw.
1450 °C bei Probe C und D gezüchtet, um die Entstehung von Monolagen-
bzw. Bilagengraphen-Bereiche zu vermeiden. Die Interkalationstempera-
tur für die Probe A betrug 540 °C, wohingegen für Probe B, C und D eine
höhere Temperatur von ∼ 600 °C verwendet wurde, bei einer längeren
Interkalationszeit von ungefähr zwei Stunden. Bei Probe C wurden im
zweiten ALD-Prozess lediglich 100 Zyklen durchgeführt.
Bei allen Proben konnten elektrische Transportmessungen durchge-
führt werden, d. h. eine Kontaktierung über die Puﬀerschicht war möglich.
Es wurden jedoch keine separaten Kontaktwiderstandsmessungen durch-
geführt und somit nicht untersucht, inwiefern sich diese Kontaktierung
auf den Kontaktwiderstand auswirkt. Hier sollte erwähnt sein, dass bei
Probe A und B der Widerstand der Vierpunktmessstellen relativ groß war.
Die Substratstufen verlaufen bei diesen Proben entlang des Hauptkanals,
die Nebenkanäle daher senkrecht zu den Stufen. Eventuell war hier die
Graphitisierung zu niedrig, sodass kein bzw. wenig Graphen entlang der
2Bei dem verwendeten Maskendesign wurde im letzten Schritt auch Metall in den Berei-
chen der Kontaktpads aufgedampft. Damit die zwei Metallschichten der Kontaktierungpads
nicht durch eine Schicht Al2O3 getrennt sind, wurde mit einer Nadel die Oxidschicht jedes
Pads vor der zweiten Metallisierung durchbrochen.
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Abbildung 6.9: Die an verschiedenen
Teststrukturen gemessene Hall-Beweg-
lichkeit, aufgetragen über die Löcherkon-
zentration von Probe A, B, C und D.
Stufeninnenseiten gewachsen ist. Bei Probe C undD trat diese Problematik
nicht auf. In Abb. 6.9 sind die Hall-Beweglichkeiten der vier Proben gegen-
über der Ladungsträgerkonzentration aufgetragen. Im Mittel weist Probe
A eine Löcherkonzentration von 3,4 ⋅ 1012 cm−2 auf und liegt damit signiﬁ-
kant unter den in der Literatur berichteten Werten für quasi-freistehendes
Graphen. Speck et al. [51] haben mittels Hall-Messungen eine Löcherkon-
zentration im Bereich von 5,0–6,5 ⋅ 1012 cm−2 an (unbedeckten) QFMLG
auf semi-isolierendem6H-SiC gemessen.Mammadov et al. [87] bestimmten
die Ladungsträgerkonzentration mittels winkelaufgelöster Photoemissi-
onsspektroskopie auf 6,2 ⋅ 1012 cm−2. Die Löcherkonzentrationen von den
Proben B, C und D liegen mit einer mittleren Ladungsträgerkonzentrati-
on von 4,35 ⋅ 1012 cm−2, 4,6 ⋅ 1012 cm−2 bzw. 4,4 ⋅ 1012 cm−2 näher an den
Literaturwerten. Es gibt mehrere mögliche Ursachen für diesen kleinen
aber vorhandenen Unterschied. Zum einen kann eine nicht vollständige
Wasserstoﬀ-Interkalation zu einer geringeren Löcherkonzentration füh-
ren. Des Weiteren können feste Isolatorladungen, Grenzﬂächenzustände
sowie auch Lackrückstände die Ladungsträgerkonzentration beeinﬂussen.
Die für die optische Lithographie verwendeten Lacke agieren jedoch in
der Regel als Elektronenakzeptoren und würden daher die Löcherkon-
zentration eher steigern. Für eine unvollständige Interkalation spricht,
dass bei der höheren Interkalationtemperatur von ∼ 600 °C der Unter-
schied zu den Literaturwerten geringer ist, d. h. es wurde ein höherer
Grad der Wasserstoffinterkalation erreicht. Allerdings könnte auch die
höhere Anlasstemperatur zu einer (anderen) chemischen Umformung im




Die Ladungsträgerbeweglichkeiten weisen eine ähnliche Tendenz auf.
Bei Probe A wurde eine mittlere Hall-Beweglichkeit von 875 cm2/Vs,
bei B lediglich 294 cm2/Vs gemessen. Mit unbedecktem QFMLG konn-
ten deutlich höhere Hall-Beweglichkeiten von bis zu 3100 cm2/Vs erzielt
werden [51]. Auch hier weisen die bei höherer Temperatur wasserstoff-
interkalierten Proben C und D bessere Ergebnisse mit 2130 cm2/Vs bzw.
2030 cm2/Vs auf. Wenn man bedenkt, dass der oben genannte Literatur-
wert eine Bestmarke darstellt und früher berichteteWerte bei 1247 cm2/Vs
lagen [181], handelt es sich durchaus um ein akzeptables Ergebniss. Auch
hier könnte die Ursache für die deutliche Verbesserung von Probe C und
D gegenüber Probe A an der besseren Wasserstoffinterkalation liegen.
Allerdings sollte man bedenken, dass, wie bereits erwähnt, die Graphen-
schichten von Probe A und B eventuell nicht geschlossen sind. Dies würde
sich ebenfalls ungünstig auf die Beweglichkeit auswirken.
Nach der Abscheidung des Gatemetalls wurden für einzelne Bauele-
mente der Proben Transfermessungen durchgeführt. Bei Probe C war
leider bei keinem Bauelement die Isolatorschicht dicht genug, um einen
Feldeﬀekt beobachten zu können. Abbildung 6.10a zeigt mehrere Trans-
ferkennlinien eines Bauelements von Probe A sowohl in Hin- wie auch
in Rückrichtung. Obwohl bei den drei Messungen der Steuerspannungs-
bereich verändert wurde, liegen alle Transferkennlinien nahezu perfekt
übereinander. Es ist daher keine Verschiebung wie beim Siliziumnitrid-
Dielektrikum zu beobachten (s. Abschn. 5.3.1). Auch die beobachtbare
Hysterese ist relativ klein. Geht man von einer Löcherkonzentration von
𝑝 = 4,0 ⋅ 1012 cm−2 aus, welche vor der Gatemetallabscheidung für die-
ses Bauelement bestimmt wurde, so würde man mit Gl. (2.22) den La-
dungsneutralitätpunkt bei 𝑉0 ≈ 3,1V erwarten. Zwar handelt es sich
bei Gl. (2.22) nur um eine grobe Näherung, aber die Transferkennlinie in
Abb. 6.10a ist selbst bei 8V noch weit von der Ladungsneutralität entfernt.
In Abb. 6.10b sind zwei Transferkennlinien desselben Bauelements
aufgetragen, welche in einem Bereich von −2 bis 12V gemessen wurden.
Zwar wurde auch hier noch nicht der Punkt des maximalenWiderstandes
erreicht, aber bei 12V ist man diesem schon relativ nahe. Auch hier liegen
beide Transferkennlinien nahezu perfekt übereinander. Beide Transfer-
kennlinien wurden bei unterschiedlichen Magnetfeldstärken gemessen
und gleichzeitig auch der transversale Spannungsabfall. So konnte die
Flächen-Hall-Konstante bestimmt werden, die in Abb. 6.11 dargestellt ist
(vgl. Abschn. 5.3.1). Aufgrund der relativ hohen Widerstände der Span-
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B = 0,32 T
B = −0,32 T
(b)
Abbildung 6.10: (a) Nacheinander gemessene Transferkennlinien eines Bauelementes von
Probe A und (b) zwei weitere Transferkennlinien desselben Bauteils, gemessen mit einem
Magnetfeld von u� = ±0,32T.
nungsabgreifstellen sind die Messergebnisse breit gestreut und ergeben
keine glatte Linie, wie dies im vorherigen Kapitel der Fall war. Inter-
essanterweise beträgt die Löcherkonzentration ∼ 5,6 ⋅ 1012 cm−2, wenn
Gate- und Source-Elektrode kurzgeschlossen sind. Demnach tritt eine
Änderung der Ladungsträgerkonzentration von ungefähr 1,6 ⋅ 1012 cm−2
durch das Aufbringen der Steuerelektrode auf. Dies kann nur mit einer
(nach Abschn. 4.1) nicht idealen GIM-Diode erklärt werden, d. h. die Flach-
bandspannung𝑈FB ist ungleich null. Es müssen folglich Isolatorladungen
vorhanden sein oder die Austrittsarbeiten von Graphen und Steuerelek-
trode müssen sich unterscheiden. In Abb. 6.11 kann man ablesen, dass bei
einer Steuerspannung von 𝑈i ≈ 3,4V wieder die ursprüngliche Ladungs-
trägerkonzentration von ∼ 4 ⋅ 1012 eV erreicht wird. Die Änderung der
Flachbandspannung durch den Austrittsarbeitsunterschied von QFMLG
und Titan lässt sich mittels Tab. 4.1 auf 𝜙ms = −0,5V bestimmen. Da die
Austrittsarbeit von QFMLG größer ist als die von Titan, sollte die Me-
tallelektrode die Löcherkonzentration eigentlich vermindern, wie dies in
Abb. 4.10 illustriert ist. Weder der Wert noch das Vorzeichen von 𝑈i kann























Abbildung 6.11:Die zuAbb. 6.10b
gehörige Hall-Konstante. Die Krei-
se geben die Messwerte in Vor-
wärtsrichtung, die grauen Kreu-
ze in Rückrichtung an. Die durch-
gezogene Linie zeigt das Ergeb-
nis der Anpassung, welche durch
die gestrichelte Linie fortgesetzt ist.
Ebenso ist die lineare Näherung
eingezeichnet.
beachten, dass es sich bei 𝑈i nicht um die Flachbandspannung handelt,
da durch die Metallisierung die Gesamtladung der festen Oxidladung 𝑄f
nicht geändert werden sollte. Das bedeutet, dass vor der Metallisierung
sich die Gegenladung von 𝑄f komplett im Graphen und den Grenzﬂä-
chenzuständen beﬁndet. Die metallische Steuerelektrode führt lediglich
zu einer Umverteilung dieser Ladung, sodass nun ein Teil davon auch
von der Metallelektrode aufgenommen wird.
Da viele Parameter nicht bekannt sind, wie z. B. die Ausgangsdotie-
rung und die Verteilungsfunktion der festen Isolatorladungen, ist es wohl
kaum möglich, die tatsächliche Isolatorladung quantitativ zu bestimmen.
Das Vorzeichen jedoch lässt sich durch eine einfacheÜberlegung ermitteln.
Nachdem das Gatemetall abgeschieden wurde und sich Steuerelektrode
und Source auf dem gleichen Potential beﬁnden, ﬁndet eine Umvertei-
lung der Ladung, welche durch das Oxid induziert wurde, in Richtung
der Steuerelektrode statt, sodass sich ein Teil der Gegenladung auf der
Steuerelektrode beﬁndet. Um den gleichen Betrag ist aber die Nettola-
dung der Graphenlage und der angrenzenden Grenzﬂächenzustände
reduziert. Da die Löcherkonzentration des Graphens zunimmt, es also
positiver geladen ist, ist die Steuerelektrode negativ geladen. Infolgedes-
sen muss das Oxid in diesem Fall als Elektronendonator agieren und 𝑄f
positiv sein. Im Gegensatz dazu wird bei ALD-Al2O3 auf kristallinem
Silizium nach dem Anlassen – z. B. in Formiergas – ein negatives 𝑄f be-
obachtet [191]. So verursacht das Anlassen in Luft [192] bei 500 °C ein 𝑄f
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Abbildung 6.12: (a) Transferkennlinie (in
rot) eines anderen Bauelements von Probe
A. Zum Vergleich ist die Transferkennlinie
aus Abb. 6.10b in grau dargestellt. (b) Der
Leckstrom u�G während der obigen Messung.
von ∼ 2,5 ⋅ 1012 e cm−2.
Anhand der Hall-Messung in Abb. 6.11 lassen sich aber noch weite-
re Eigenschaften bestimmen. So ist dort die lineare Näherung der Hall-
Konstante eingezeichnet, welche einen einfachen Weg bietet die eﬀekti-
ve Kapazität zu bestimmen. Diese beträgt hier 𝐶eﬀ = 7,3 ⋅ 10
−8 F cm−2
und ist damit um einen Faktor 3 kleiner als die erwartete Oxidkapazität
𝐶i = 2,0 ⋅ 10
−7 F cm−2. Neben der linearen Näherung wurde auch eine
Anpassungmittels der in Kap. 4 vorgestelltenMethode angefertigt. Das Er-
gebnis ist inAbb. 6.11 als durchgezogene, blaue Linie dargestellt, wobei die
gestrichelte Fortsetzung den extrapolierten Verlauf zeigt. Mittels der An-
passung konnte die Grenzﬂächenzustandsdichte auf 4 ⋅ 1013 eV−1 cm−2
und die äquivalente Temperatur auf 𝑇eq = 840K bestimmt werden. Ver-
glichen mit dem bereits hohen Wert des SiN-Transistors aus Kap. 5 von
𝑇eq = 555K ist der Wert hier nochmal deutlich größer und zeugt von
einer sehr großen Ladungsinhomogenität.
Abbildung 6.12 zeigt die Transferkennlinie einer weiteren Teststruktur,
die sich ebenfalls auf der Probe A beﬁndet. Hier wurde ein Steuerspan-
nungsbereich von −2 bis 14V verwendet. Ab einer Steuerspannung von
ca. 13V kann ein Anstieg im Leckstrom, d. h. von 𝐼G, beobachtet werden.
Trotz des größeren Spannungsbereichs kann auch hier nicht der Punkt













Abbildung 6.13: Mehrere Transfermes-
sungen an einem Bauelement auf Probe
D. Die gestrichelte Linie gibt den Flächen-
widerstand an, der vor der zweiten Metal-
lisierung an dieser Teststruktur gemessen
wurde.
diesem sehr nahe. Es setzt bereits eine Sättigung in der Transferkennlinie
ein. Vermutlich aufgrund der hohen Grenzﬂächenzustandsdichte und der
hier größeren Hysterese stellt die minimale Leitfähigkeit nicht nur einen
einzelnen Punkt dar, sondern erstreckt sich über einen weiten Bereich.
Zum Vergleich ist auch die Transferkennlinie aus Abb. 6.10b eingezeich-
net. Die Steilheit des zweiten Bauelements ist ein wenig kleiner. Dieser
Unterschied kann mit einer kleineren Ladungsträgerbeweglichkeit erklärt
werden.
Abbildung 6.13 zeigt mehrere Transferkennlinien einer Teststruktur
auf Probe D in einem maximalen Steuerspannungsbereich von 0–12V.
Bemerkenswert ist der durchgängig vergleichsweise kleine Widerstand.
Der Grund hierfür ist die groß Ladungsträgerbeweglichkeit, die auf allen
Bauelementen auf dieser Probe beobachtet wurden, aber auch eine große
Löcherkonzentration. Die gestrichelte Linie zeigt den Flächenwiderstand
des Bauelements bevor die Steuerelektrode aufgebracht wurde. Das lässt
auf ein 𝑈i von 8V schließen. Der Wert ist signiﬁkant größer als bei Probe
A und stellt ein deutliches Zeichen für eine größere feste Isolatorladung
𝑄f dar, aber eventuell auch größere Grenzﬂächenzustandsdichte. Folglich
ist man vom Dirac-Punkt auch bei einer Steuerspannung von 12V sehr
weit entfernt.
Zusammenfassend kann man sagen, dass eine höhere Wachstumstem-
peratur sich positiv auf die Ladungsträgerbeweglichkeit auswirkt, man
aber Gefahr läuft, dass das Oxid nicht geschlossen ist. Eine höhere Inter-
kalationstemperatur führt zu einem größeren 𝑄f und wirkt sich somit
eher negativ auf die Transfereigenschaften aus. Bei einer niedrigeren Tem-
peratur als 540 °C ist aber nicht gewiss, ob die Puﬀerschicht tatsächlich
125




Seit der bahnbrechenden Arbeit aus dem Jahre 2004 von Novoselov et
al. [59] über wenige Lagen dünnes Graphit gilt Graphen als ein vielver-
sprechendes Material für neue und schnellere integrierte Schaltungen.
Durch viele Maßnahmen konnte dieses System noch weiter perfektioniert
werden, sodass inzwischen Ladungsträgerbeweglichkeiten von bis zu
100 000 cm2/Vs erreicht werden. Die Graphenlagen dieser Bauelemente
wurdenmittelsmechanischer Exfoliation isoliert. DieseMethode ist jedoch
nicht skalierbar. Für die großﬂächige Herstellung von einkristallinem Gra-
phen eignet sich das epitaktischeWachstum auf der SiC(0001)-Oberﬂäche.
Die Integration von Graphen in elektronischen Bauelementen, insbeson-
dere bei Feldeﬀekttransitoren, stellt sich allerdings als Herausforderung
dar. Die fehlende Bandlücke macht es unmöglich, einen Graphenkanal
tatsächlich zu schließen. Außerdem muss ein geeignetes FET-Isolatorma-
terial und dessen Abscheidemethode gefunden werden. Schließlich sind
Charakterisierungsmethoden nötig, um über die Eignung eines Isolator-
materials zu entscheiden. In dieser Arbeit wurden die oben genannten
Problemfelder auf zweierlei Weise angegangen. Zunächst wurde durch
die genaue Beschreibung der Graphen-Isolator-Diode eine Methode ent-
wickelt, die es erlaubt, mit einfachen Mitteln wichtige Kenngrößen von
Feldeﬀekttransitoren, wie die Grenzﬂächenladungsdichte und räumliche
Ladungsinhomogenitäten, quantitativ zu bestimmen. Des Weiteren wur-
den zwei unterschiedliche Dielektrika auf ihre Eignung als Isolator von
graphenbasierten FETs untersucht.
Das Grundgerüst eines Graphen-FET bildet die Graphen-Isolator-Me-
tall-Diode (GIM-Diode). Ihre theoretische Beschreibung erlaubt es, den
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bei Graphen nicht einfachen, aber wichtigen Zusammenhang zwischen
Steuerspannung und Oberﬂächenpotential zu bestimmen. Es ergibt sich
dafür kein geschlossener Ausdruck, jedoch lässt sich der Zusammenhang
problemlos numerisch berechnen. Damit werden viele relevante Größen
von Graphen als Funktion der Steuerspannung zugänglich, wie z. B. die
Ladungsträgerkonzentration, die Nettoladungsdichte, die Quantenkapa-
zität und eben die Flächen-Hall-Konstante. So konnte in dieser Arbeit
gezeigt werden, dass anhand der Flächen-Hall-Konstante wichtige Eigen-
schaften von Graphen-FETs bestimmt werden können. Unter Einführung
der äquivalenten Temperatur kann die theoretisch berechnete Flächen-
Hall-Konstante an tatsächlich gemessene Hall-Daten angepasst werden.
Die äquivalente Temperatur stellt dabei ein Maß für räumliche Ladungsin-
homogenitäten dar. Ferner können durch die Anpassung weitere Größen
bestimmt werden, namentlich die (konstante) Grenzﬂächenzustandsdich-
te oder die Isolatorkapazität. Zusätzlich bekommt man en passant alle
nötigen Parameter für das untersuchte Bauelement, um die Ladungs-
trägerkonzentration im gesamten Steuerspannungsbereich zu berechnen.
Damit lässt sich die Ladungsträgerbeweglichkeit auch nahe dem Ladungs-
neutralitätspunkt ermitteln. Dies ist weder mit den feldeﬀektbasierten
Beweglichkeitsmessmethoden noch mit der üblicherweise verwendeten
Ein-Band-Näherung für die Flächen-Hall-Konstante möglich. Die hier
entwickelte Methode zur Interpretation der Hall-Messungen konnte an
den zwei untersuchten Dielektra, Al2O3 und SiN, auf quasi-freistehendes
Graphen angewandt werden.
Siliziumnitrid wurde bereits zuvor als FET-Isolator auf exfoliier-
tem [193] sowie auf epitaktischem [164] Graphen erfolgreich eingesetzt.
Allerdings wurden mit dem dort verwendeten Verfahren eine 𝑝-Dotie-
rung des darunterliegenden Graphens beobachtet. Für FETs auf Basis
von QFMLG ist eine 𝑝-Dotierung eher hinderlich, da QFMLG bereit ein
Lochleiter ist. Eine weitere Dotierung durch den Isolator würde es daher
erschweren Ladungsneutralität zu erreichen. Die hier untersuchten SiN-
Schichten wurden mittels eines PECVD-Prozesses mit den Gasen SiH4
und NH3 als Reaktanten hergestellt. Um eine passende chemische Zu-
sammensetzung der abgeschiedenen Schichten zu gewährleisten, wurde
anhand von XPS-Messungen das Flussratenverhältnis optimiert. Die
AFM-Messungen belegen, dass die so gewonnen Schichten geschlossen
sind. Raman- und Hall-Messungen wurden vor und nach der SiN-Ab-
scheidung durchgeführt. Der Prozess zeigt dabei eine geringe Reduktion
der Beweglichkeit durch die Abscheidung. Interessanterweise zeigen alle
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Messmethoden, namentlich Hall-, XPS- und Transfer-Messungen, dass
die Isolatorschicht hier als Elektronendonator agiert. Die beobachte Do-
tierung durch das SiN konnte mit oﬀenen Bindungen im Isolator erklärt
werden, wobei oﬀene Bindungen an Si-Atomen zu einer 𝑛-Dotierung,
oﬀene Bindungen anN-Atomen hingegen zu einer 𝑝-Dotierung des darun-
terliegenden Graphens führen. Die Transfermessungen der Teststrukturen
wiesen eine relativ geringe Hysterese auf. Der Ladungsneutralitätspunkt
konnte trotz der hohen Grenzﬂächenzustandsdichte erreicht werden,
auch deshalb weil der 𝑛-dotierende FET-Isolator die Ladungsträgerkon-
zentration eﬀektiv reduziert hat. Die beobachtete äquivalente Temperatur
von 555K ist niedriger als bei den ersten Bauelementen mit exfoliiertem
Graphen auf SiO2, aber deutlich höher im Vergleich zu aktuelleren
Messungen.
Eine sehr elegante Abscheidungstechnologie stellt die ALD-Metho-
de dar. Mittels dieser Methode lassen sich sehr kontrolliert dünne und
konforme Schichten züchten. Auf Graphen funktioniert diese Methode
an sich nicht, da die Nukleation an dem chemisch inerten und hydropho-
ben Graphen beeinträchtigt ist. In der vorliegenden Arbeit konnte aber
gezeigt werden, dass es möglich ist, auf der Puﬀerschicht der SiC(0001)-
Oberﬂäche Al2O3-Schichten mittels eines wasserbasierten ALD-Prozesses
abzuscheiden. Die so gewonnenen Schichten sind geschlossen, solange
die Oberﬂäche keine größeren Mono- oder Bilagenbereiche aufweist. Die
Al2O3-bedeckte Puﬀerschicht konnte durch eine Wasserstoﬀbehandlung
vom Substrat losgelöst werden. Mittels XPS und Raman-Spektroskopie
konnte veriﬁziertwerden, dass es sich bei der entkoppelten Schicht tatsäch-
lich um Graphen handelt. Das Raman-Spektrum weist nur eine moderate
D-Linie auf, die mit konventionell gezüchtetem quasi-freistehendem Gra-
phen vergleichbar ist. Das Al2O3-bedeckte Graphen hat somit nur eine
geringeDefektdichte. Die elektrischen Transporteigenschaften hängen von
den Prozessparametern ab: bei höheren Interkalationstemperaturen und
längerer Prozessdauer wurden höhere Ladungsträgerkonzentrationen be-
obachtet. Bei höherenWachstumstemperaturen der Puﬀerschicht, d. h. bei
einem höheren Grad der Graphitisierung, wurden größere Löcherbeweg-
lichkeiten von bis zu 2600 cm2/Vs gemessen. Bei ausreichender Dicke des
Oxids war es möglich Transfermessungen durchzuführen, es konnte also
ein Feldeﬀekt beobachtet werden. Die Hysterese in der Transferkennlinie
war dabei gering. Ebenso trat keine allgemeine Verschiebung zwischen
zwei aufeinander folgenden Messdurchläufen auf. Allerdings wurde ei-
ne unverhältnismäßig hohe Grenzﬂächenzustandsdichte beobachtet. Die
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hohe äquivalente Temperatur von 840K zeugt von einem hohen Maß an
räumlicher Ladungsinhomogenität.
Es konnte im Rahmen dieser Arbeit gezeigt werden, dass SiN als 𝑛-
dotierendes Gatedielektrikum eingesetzt werden kann. Es wurden Opti-
mierungsmöglichkeiten dargelegt, mit denen die Dotierung feiner einge-
stellt werden kann, sodass bei kleinen Spannungen Ladungsneutralität
erreicht werden könnte. Des Weiteren konnte ohne den Einsatz einer Saat-
schicht oder graphenzerstörendeChemikalienALD-abgeschiedeneAl2O3-
Schicht auf hochwertigem QFMLG erhalten werden. Durch die theoreti-
sche Beschreibung der GIM-Diode und die damit mögliche Berechnung
der Flächen-Hall-Konstante konnte die Grenzﬂächenzustandsdichte und
die äquivalente Temperatur der beiden untersuchten Systeme quantitativ
bestimmt werden. Damit konnte die zu große Grenzﬂächenzustands-
dichte auch als die Hauptherausforderung der beiden untersuchten FET-




A.1 Zur linearen Näherung der Bandstruktur
Setzt man 𝒌 = 𝑲 + 𝒒 in Gl. (2.5) mit 𝑲 = 23𝒃1 +
1
3𝒃2 ein so erhält man:
𝑓 (𝒌) = 3 + 2 cos(𝑲𝒂1 + 𝒒𝒂1)
+ 2 cos(𝑲𝒂2 + 𝒒𝒂2)
+ 2 cos(𝑲(𝒂1 − 𝒂2) + 𝒒(𝒂1 − 𝒂2)).
(A.1)
Betrachtet man nun den zweiten Summanden unter Verwendung des
Additionstheorem und das 2 cos(𝑲𝒂1) = −1 und 2 sin(𝑲𝒂1) = −√3 so
ist:
2 cos(𝑲𝒂1 + 𝒒𝒂1) = 2 cos(𝑲𝒂1) cos(𝒒𝒂1)
+ 2 sin(𝑲𝒂1) sin(𝒒𝒂1)
= −cos(𝒒𝒂1) − √3 sin(𝒒𝒂1)
(A.2)
und analog für den dritten Summanden mit 2 cos(𝑲𝒂2) = −1 und hier
positiv 2 sin(𝑲𝒂2) = √3:
2 cos(𝑲𝒂2 + 𝒒𝒂2) = −cos(𝒒𝒂2) + √3 sin(𝒒𝒂2). (A.3)
Für den vierten Summanden verwendet man 2 cos(𝑲𝒂1−𝑲𝒂2) = −1 und
2 sin(𝑲𝒂1 −𝑲𝒂2) = √3:
2 cos((𝑲 + 𝒒)(𝒂1 − 𝒂2)) =
− cos(𝒒(𝒂1 − 𝒂2)) + √3 sin(𝒒(𝒂1 − 𝒂2)). (A.4)
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Fügt man nun Gl. (A.2) bis (A.4) unter Verwendung von der Kleinwin-
kelnäherung sin 𝑥 ≈ 𝑥 und cos 𝑥 = 1 − 12𝑥
2 in Gl. (A.1), so heben sich die
Sinusterme gegenseitig auf und es bleibt






















ein, so kommt man schließlich zu:




A.2 Zur numerischen Berechnung der Flächen-Hall-
Konstante
Der folgende Programmcode zeigt eine Beispiel-Implementierung des in
Kap. 4 vorgestellten und in Kap. 5 verwendeten Berechnungsmethode zur
Bestimmung der steuerspannungs-abhängigen Flächen-Hall-Konstante.
Als Entwicklungsumgebung wurde Igor Pro 6 gewählt. Die Funktionen
net_charge() , carrier_conc() und rhsh() berechnen die Flächen-
ladungsdichte 𝑄N, die Ladungsträgerkonzentration 𝑐 bzw. die Flächen-
Ladungskonzentration𝑅Hsh inAbhängigkeit desOberﬂächenpotentials𝜓s.
Die Funktion surfpot_from_VGS() berechnet das Oberﬂächenpotential
für eine gegebene Steuerspannung 𝑈GS. Die Funktion rhsh_fit() ist ei-
ne Fit-Funktion,welche zusammenmit der Igor Pro-Fit-Routine ( FuncFit )
verwendet werden kann. Aufgrund der numerischen Berechnung von 𝜓s
durch den impliziten Zusammenhangs in Gl. (4.13) sind die Berchnungs-
fehler nicht klein genug für die Standardeinstellung von FindRoots . Dies
kann durch die Verwendung einer sogenannte epsilon wave, welche die
Einträge 1,0 ⋅ 10−5 für alle Fit-Parameter enthält. Dadurch wird die Feh-
lertoleranz erhöht und ein normaler Anpassungsvorgang ermöglicht.
#pragma rtGlobals=3 // Use modern global access method and
// strict wave access.
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static constant kKappa = 1.18E18 // u� in m−2 eV−2
static constant kElem = 1.6022E-19 // electron charge u� in As
// I(t) = 12/pi^2 * integral from 0 to abs(t) of fermi_residium(a)
// as in Eq. (2.15)
function theI(t)
variable t
return 12/pi^2 * Integrate1D(fermi_residium, 0, abs(t), 1)
end
// ln(1 + exp(-a))
function fermi_residium(a)
variable a
return ln(1 + exp(-a))
end
// intrinsic charge carrier concentration u�0 in units of m
−2
// as in Eq. (2.14)
// kT: the temperature in eV
function intrinsic_c(kT)
variable kT
return pi^2/6 * kKappa * kT^2
end
// the net charge density u�N in m
−2
// as in Eq. (2.17)
// surfp: surface potential u�s in eV
// kT: the temperature in eV
function net_charge(surfp, kT)
variable surfp, kT
variable result = 0.5 * kKappa * surfp^2
if (kT != 0.0) // we do not want to devide by 0
result += intrinsic_c(kT) * theI(surfp/kT)
endif
return kElem * sign(surfp) * result
end
// the charge carrier concentration u� in m−2
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// as in Eq. (2.16)
// surfp: surface potential u�s in eV
// kT: the temperature in eV
function carrier_conc(surfp, kT)
variable surfp, kT
return intrinsic_c(kT) + 0.5 * kKappa * surfp^2
end
// the sheet hall constant u�Hsh in ΩT
−1
// as in Eq. (4.23)
// surfp: surface potential u�s in eV
// kT: the temperature in eV
function rhsh(surfp, kT)
variable surfp, kT
return net_charge(surfp, kT)/(kElem * carrier_conc(surfp, kT))^2
end
// capacitance per unit area of the insulator in units of Fm−2
// eot: The EOT in units of m
function cap_insulator(eot)
variable eot
return 8.854E-12 * 3.9/eot
end
// the function u�it as defined in Eq. (4.13)
// pw: the parameter wave




variable kT = pw[0]
variable Ci = pw[1]
variable VGS = pw[2]
variable inip = pw[3]
variable Cit = pw[4]
variable Vch = inip - surfp
variable QN = net_charge(surfp, kT)
variable Q0 = net_charge(inip, kT)
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// this should be zero
return Ci*(VGS - Vch) - Cit*Vch + QN - Q0
end
// the surface potential u�s in units of V as function of the
// gate voltage u�GS
// VGS: the applied gate voltage u�GS in V
// kT: the temperature in eV
// eot: the EOT in m
// inip: the initial surface potential u�0 in V
// dit: the interface trap density u�it in m
−2/eV
function surfpot_from_VGS(VGS, kT, eot, inip, dit)






tmppw[4] = dit * kElem
// We use -1eV and 1eV as starting range to find the root. If the
// surface potential should be outside of this range, the
// function will fail silently!
// If you are facing problems here, a test and a more verbose
// warning would be advisable. If you are going to extend the
// range, keep in mind that the linear band approximation becomes




// Fit function for the sheet Hall coefficient to be used with the
// Igor Pro operation FuncFit. The function returns u�Hsh
// in units of ΩT−1.
// c: coefficient wave of the fitting parameters
// c[0]: the temperature in eV
// c[1]: the EOT in m
// c[2]: the initial potential u�0 in V
// c[3]: the interface trap density u�it in m
−2/eV
// xv: the applied gate voltage in V
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function rhsh_fit(c, xv) : FitFunc
wave c; variable xv
variable kT = c[0]
variable eot = c[1]
variable inip = c[2]
variable dit = c[3]
// First find the surface potential
// for the given gate voltage (xv)
variable surfp = surfpot_from_VGS(xv, kT, eot, inip, dit)
// And now calculate the sheet Hall coefficient
variable result = rhsh(surfp, kT)
return result
end
A.3 Zur Bestimmung des lokalen Extremwertes der
inversen Flächen-Hall-Konstante
Hier soll kurz erläutert werden wie Gl. (4.24) gewonnen wurde. Es wur-
de zu erst der Wert des lokalen Maximums 𝑄⋆ der inversen Flächen-



































Abbildung A.1: (a) Der Extremwertu�⋆ der inversen Flächen-Hall-Konstante und die La-
dungsträgerkonzentration u� sowie (b) das Verhältnis von u�⋆ und u� in Abhängigkeit der
Temperatur.
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mittels der Igor Pro Operation Optimize bestimmt. Intern verwendet
die Optimierungsoperation das Brent-Verfahren. Das Ergebnis sowie die
intrinsische Ladungsträgerkonzentration 𝑐0 ist in Abb. A.1a dargestellt.
Bereits hier ist der quadratische Verlauf von 𝑄⋆ zu erkennen. Noch deutli-
cher ist dies aber zu sehen, wenn man das Verhältnis 𝑄⋆/𝑞𝑐0 betrachtet,
welches in Abb. A.1b als Funktion der Temperatur aufgetragen ist. Für
alle Temperaturwerte bis auf 𝑇 = 0 ist das Ergebnis der Wert 1,883 000.
A.4 Raman-Spektroskopie an Kontakten
In Kap. 6 wurde eine Technik vorgestellt mit der ALD-Oxid auf QFMLG
erhalten werden kann. Für die Herstellung von Bauelementen ist es dabei
nötig, dass die Metallkontakte bereits vor der Wasserstoffinterkalation
aufgebracht werden, d. h. direkt auf die Puﬀferschicht. In diesem Ab-
schnitt soll geklärt werden, ob und wie weit die Puﬀerschicht unter den
Metallkontakten durch die Wasserstoﬀbehandlung ebenfalls losgelöst
wird.
Eine geeignete Methode für den lokalen Nachweise von Graphen
stellt die Raman-Spektroskopie dar. Da das SiC-Substrat im sichtbaren
Spektralbereich transparent ist, ist es möglich durch das SiC die Kohlen-
stoﬀschicht auch unter den Kontakten zu messen [124]. Hierfür wurden
mehrere Spektren entlang einer Geraden vom Al2O3-bedeckten QFMLG
in den Kontaktbereich erstellt. Abbildung A.2b zeigt drei exemplarische
Spektren im Bereich der 2D-Linie. Hierbei handelt es sich um die Rohda-
ten, d. h. es wurde weder das SiC-Ramanspektrum abgezogen oder ein
konstanter Wert addiert. Dass die Spektren nicht auf einer gemeinsamen
Basislinie liegen, ist also nicht der Darstellung geschuldet, sondern es
ist das tatsächliche Messergebnis. Das erste Spektrum (gekennzeichnet
mit A) wurde an einer Stelle ohne Metallkontakt aufgenommen. Es weist
eine deutliche 2D-Mode auf, ergo handelt es sich hier um QFMLG. Das
zweite Spektrum (B) ist am Übergang zum Metallkontakt gemessen wor-
den. Auch hier ist eine 2D-Linie zu beobachten, allerdings ist dort das
Untergrundsignal viel größer. Das letzte Spektrum (C) wurde unter dem
Kontakt gemessen. Hier ist die 2D-Linie absent, d. h. es fand keine Was-
serstoffinterkalation unter dem Metall statt. Aber auch hier verläuft die
Basislinie deutlich über dem ersten Spektrum.
Die einzelnen Spektren der gesamten Serie wurdenwie folgt ausgewer-
tet: Zuerst wurde ein parabolischer Untergrund abgezogen, welcher auch









































Abbildung A.2: (a) Die integrierte 2D-Linienintensität und der Maximalwert des bestimm-
ten Untergrundsignals in Abhängigkeit des Ortes. (b) Drei exemplarische Spektren im
Bereich der 2D-Linie entlang diese Weges.
grundbereinigte Spektrum angepasst, um die integrale Intensität der 2D-
Linie zu bestimmen. In Abb. A.2a ist sowohl das Maximum des bestimm-
ten Untergrundsignals aufgetragen sowie die Intensität der 2D-Mode in
Abhändigkeit des Ortes. Zunächst soll der Verlauf des Untergrundsignals
besprochen werden. Weit entfernt vom Kontakt ist das Untergrundsignal
am kleinsten. Unter dem Kontakt ist es größer, aber der Maximalwert
wird am Übergang von Al2O3-bedeckten QFMLG zum Kontakt erreicht.
Es lässt sich daher anhand des Untergrundverlaufes die Grenze zwischen
Metall und Al2O3 sehr gut bestimmen. Die linke Achse von Abb. A.2a
und die blaue Linie stellt die integrierte Linienﬂäche dar. Ihr Wert nimmt
nach dem Übergang von Al2O3 auf Metall rapide ab, bis das Signal nach
3µm komplett verschwindet. Mittels des Untergrundsignals lässt sich die
laterale Auflösung auf 5µm abschätzen. Es ﬁndet daher auch am Rande
des Kontaktes keine Interkalation statt.
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